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(57) Abstract 

New azadioxacycioalkenes have 
the formula (I), in which A stands 
for optionally substituted alkane diyi 
(alkylene); Ar stands for optionally 
substituted arylene or heteroarylene; E 
stands for one of the following group- 
ings (a), (b), (c), (d), (e) where Y is 
oxygen, sulphur, methylene (CH2) or 
alkylimino (N-R); and Z - G stand for 
various substituents. Also disclosed 
are a process for preparing the same 
and their use as fungicides. 
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Die Anmeldung betrifft neue 
Azadtoxacycloalkene der Formel (I), in welcher A far gegebenenfalls substituiertes Alkandiyl (ABcylen) stent, Ar fur jeweils 
substituiertes Arylen oder Heteroaryicn stent, E fur eine der nachstehenden Gruppierungen (a), (b), (c), (d) und (e), stent worm Y fur 
Sauerstoff, Schwefel, Methylen (CH2) oder Alkylirnino (N-R) stent und Z - G fur verschiedene Substituenten, stent sowie ein Verfahren 
zu deren Herstellung und ihre Verwendung als Fungjzide. 
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SUBSTITUIERTE AZADIOXACYCLOALKENE UND IHRE VERWENDUNG ALS FUNGIZIDE 

Die Erfindung betrifft neue substituierte Azadioxacycloalkene, ein Verfahren zu ihrer 
Herstellung und ihre Verwendung als Fungizide. 

5 Es ist bekannt, daB bestimmte substituierte 5,6-Dihydro-l,4,2-dioxazine fungizide 
Eigenschaften aufweisen (vgl. JP-A 01221371 - zitiert in Chem. Abstracts 112: 
98566t; JP 02001484 - zitiert in Chem. Abstracts 113: 6381y). 

Diese Verbindungen haben jedoch keine besondere Bedeutung erlangt 

Es wurden nun die neuen substituierten Azadioxacycloalkene der allgemeinen Formel 
10 (I) gefunden, 




0) 



in welcher 

A fur gegebenenfalls substituiertes Alkandiyl (Alkylen) steht, 

Ar fur jeweils gegebenenfalls substituiertes Arylen oder Heteroarylen steht, 

15 E fur eine 1 -Aiken- 1,1-diyl-Gruppierung steht, die in 2-Position einen Rest R l 
enthalt, oder fur eine 2- Aza- 1 -alken- 1 , 1 -diy 1 -Gruppi erung steht, die in 2- 
Position einen Rest R 2 enthalt, oder fur eine 3-Oxa- oder 3-Thia-l-propen- 
2,3-diyl-Gruppierung steht, die in 1 -Position einen Rest R 1 enthalt, 
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oder fur eine 3-Aza-l-propen-2,3-diyl-Gruppierung steht, die in 3-Position einen Rest 
R und in 1-Position einen Rest R 1 enthalt, oder fur eine l-Aza-l-propen-2,3-diyl- 
Gruppierung steht, die in 1 -Position einen Rest R 2 enthalt, oder fur eine 3-Oxa- oder 
3-Thia-l-aza-propen-2,3-diyl-Giuppierung steht, die in 1-Position einen Rest R 2 
5 enthalt, oder fur eine l,3-Diaza-l-propen-2,3-diyl-Gruppierung steht, die in 3-Position 
einen Rest R und in 1 -Position einen Rest R 2 enthalt, oder fur eine gegebenenfalls 
substituierte Imino-Gruppierung ("Azamethylen", N-R 3 ) steht, 



wobei 



R fur Alkyl steht, 

10 R 1 fur Wasserstoff, Halogen, Cyano oder fur jeweils gegebenenfalls 

substituiertes Alkyl, Alkoxy, Alkylthio, Alkylamino oder Dialkyl- 
amino steht, 

R 2 ftir Wasserstoff, Amino, Cyano oder fur jeweils gegebenenfalls 
substituiertes Alkyl, Alkoxy, Alkylamino oder Dialkylamino steht, und 



15 R fur Wasserstoff, Cyano oder fur jeweils gegebenenfalls substituiertes 

Alkyl, Alkenyl, Alkinyl, Cycloalkyl oder Cycloalkylalkyl steht, 

G fur eine Einfachbindung, ftir Sauerstoff, fur jeweils gegebenenfalls durch 
Halogen, Hydroxy, Alkyl, Halogenalkyl oder Cycloalkyl substituiertes Alkan- 
diyl, Alkendiyl, Oxaalkendiyl, Alkindiyl oder eine der nachstehenden 
20 Gruppierungen steht 



-Q-CQ-, -CQ-Q-, -CH 2 -Qs -Q-CH 2 -, -CQ-Q-CH r , -CH 2 -Q-CQ-, 
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-Q-CQ-CH 2 -, -Q-CQ-Q-CH 2 -, -N=N-, -S(0) n -, -CH 2 -S(0) n -, -CQ-, 
-S(0) n -CH 2 -, -C(R 4 )=N-0-, -C(R 4 )=N-0-CH 2 -, -N(R 5 )-, -CQ-N(R 5 )-, 
-N(R 5 )-CQ- -Q-CQ-N(R 5 )-, -N=C(R 4 )-Q-CH 2 -, -CH 2 -0-N=C(R 4 )-, 
-N(R 5 )-CQ-Q-, -CQ-N(R 5 )-CQ-Q-, -N(R 5 >CQ-Q-CH 2 -, -CQ-CH 2 - oder 
5 -N=N-C(R 4 )=N-0-, 
wobei 

n fur die Zahlen 0, 1 oder 2 steht, 
Q fur Sauerstoff oder Schwefel steht, 

R 4 fur Wasserstoff, Cyano oder jeweils gegebenenfalls substituiertes 
10 Alkyl, Alkoxy, Aikyltbio, Alkylamino, Dialkylamino oder Cycloalkyl 

steht, und 

R 5 fur Wasserstoff, Hydroxy, Cyano oder jeweils gegebenenfalls 
substituiertes Alkyl, Alkoxy oder Cycloalkyl steht, und 

Z fur jeweils gegebenenfalls substituiertes Alkyl, Alkenyl, Alkinyl, Cycloalkyl, 
15 Aryl oder Heterocyclyl steht. 

Weiter wurde gefunden, daB man die neuen substituierten Azadioxacycloalkene der 
allgemeinen Formel (I) erhalt, wenn man 

(a) Carbonsaurederivate der allgemeinen Formel (II) 




(ID 
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in welcher 

Ar, E, G und Z die oben angegebene Bedeutung haben, und 
R fur Alkyl steht, 

in einer ersten Stufe mit Hydroxylamin oder mit einem Hydrogenhalogenid 
S hiervon, gegebenenfalls in Gegenwart eines Saureakzeptors und gegebe- 

nenfails in Gegenwart eines Verdunnungsmittels umsetzt und in situ, d.h. 
ohne Zwischenisolierung des Produktes der ersten Stufe, in einer zweiten 
Stufe mit disubstituierten Alkanen der allgemeinen Formel (HI) 

X-A-X (HI) 

10 in welcher 

A die oben angegebene Bedeutung hat und 

X ftir Halogen, Alkylsulfonyloxy oder Aiylsulfonyloxy steht, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Saureakzeptors und gegebenenfalls in 
Gegenwart eines Verdunnungsmittels umsetzt, oder wenn man 

15 (b) fur den Fall, dafi in der Formel (I) G fur Sauerstoff oder die Gruppierung 
-CH 2 -0- steht und A, Ax, E und Z die oben angegebene Bedeutung haben, 

Hydroxyarylverbindungen der allgemeinen Formel (IV), 
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HO< A ' E ^ .A (IV) 

o 

in welcher 

A, Ar und E die oben angegebene Bedeutung haben, 
mit Verbindungen der allgemeinen Formel (V), 
5 Z-CCH^-X (V) 

in welcher 

X und Z die oben angegebene Bedeutung haben und 
m fur die Zahlen 0 oder 1 steht, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Saureakzeptors und gegebenenfalls in 
10 Gegenwart eines Verdunnungsmittels umsetzt und gegebenenfalls anschlie- 

fiend an der Gruppierung Z nach ublichen Methoden Substitutionsreaktionen 
durchfuhrt, oder wenn man 

(c) fur den Fall, daB in der Formel (I) G fur die Gruppierung -Q-CH r steht und 
A, Ar, E und Z die oben angegebene Bedeutung haben, 

15 Halogenmethylverbindungen der allgemeinen Formel (VI) 



N-0 

1 ^ Ar J! A 



(VI) 
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in welcher 

A, Ar und E die oben angegebene Bedeutung haben und 

X 1 fur Halogen steht, 

mit Verbindungen der allgemeinen Fonnel (VII) 

5 Z-Q-H (VH) 

in welcher 

Q und Z die oben angegebene Bedeutung haben, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Saureakzeptors und gegebenenfalls in 
Gegenwart eines Verdiinnungsmittels umsetzt, oder wenn man 

10 (d) Hydroxyalkoxyamide der allgemeinen Formel (VIII) 

Z -G^E^O iH ' (VH,) 

in welcher 

A, Ar, E, G und Z die oben angegebenen Bedeutung haben, 

mit einem Wasser-entziehenden Mittel, gegebenenfalls in Gegenwart eines 
15 Verdiinnungsmittels cyclisiert. 
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SchlieBlich wurde gefunden, daB die neuen substituierten Azadioxacycloalkene der 
allgemeinen Formel (I) sehr starke fungizide Wirksamkeit zeigen. 

Die erfindungsgemaBen Verbindungen konnen gegebenenfalls als Mischungen ver- 
schiedener mogiicher isomerer Fonnen, insbesondere von E- und Z-Isomeren, 
5 vorliegen. Es werden sowohl die E- als auch die Z-Isomeren wie auch beiiebige 
Mischungen dieser Isomeren beansprucht. 

Gegenstand der Erfindung sind vorzugsweise Verbindungen der Formel (I), in 
welcher 

A fur gegebenenfalls durch Halogen oder durch Alkyl oder Halogenalkyl mit 
10 jeweils 1 bis 4 Kohlenstoffatomen substituiertes Alkandiyl mit 1 bis 3 

Kohlenstoffatomen steht, 



Ar fur jeweils gegebenenfalls substituiertes Phenylen oder Naphthylen oder fur 
Heteroarylen mit 5 oder 6 Ringgliedern, von denen mindestens eines fur 
Sauerstoff, Schwefel oder StickstofF steht und gegebenenfalls ein oder zwei 
15 weitere fur StickstofF stehen, steht, wobei die moglichen Substituenten vor- 

zugsweise aus der nachstehenden Aufzahlung ausgewahlt sind: 

Halogen, Cyano, Nitro, Amino, Hydroxy, Formyl, Carboxy, Carbamoyl, Thio- 
carbamoyl, jeweils geradkettiges oder verzweigtes Alkyl, Alkoxy, Alkylthio, 
Alkylsulfinyl oder Alkylsulfonyl mit jeweils 1 bis 6 Kohlenstoffatomen, 
20 jeweils geradkettiges oder verzweigtes Alkenyl, Alkenyloxy oder Alkinyloxy 

mit jeweils 2 bis 6 Kohlenstoffatomen, jeweils geradkettiges oder verzweigtes 
Halogenalkyl, Halogenalkoxy, Halogenalkylthio, Halogenalkylsulfinyl oder 
Halogenalkylsulfonyl mit jeweils 1 bis 6 Kohlenstoffatomen und 1 bis 13 
gleichen oder verschiedenen Halogenatomen, jeweils geradkettiges oder ver- 
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zweigtes Halogenalkenyl oder Halogenalkenyloxy mit jeweils 2 bis 6 Kohlen- 
stoffatomen und 1 bis 13 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen, 
jeweils geradkettiges oder verzweigtes Alkylamino, Dialkylamino, Alkyl- 
carbonyl, Alkylcarbonyloxy, Alkoxycarbonyl, Alkylsulfonyloxy, Hydrox- 
iminoalkyl oder Alkoximinoalkyl mit jeweils 1 bis 6 Kohlenstoffatomen in 
den einzelnen Alkylteilen, jeweils gegebenenfalls einfach oder mehrfach, 
gleich oder verschieden durch Halogen und/oder geradkettiges oder ver- 
zweigtes Alkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen und/oder geradkettiges oder 
verzweigtes Halogenalkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen und 1 bis 9 gleichen 
oder verschiedenen Halogenatomen substituiertes, jeweils zweifach verkmipf- 
tes Alkylen oder Dioxyalkylen mit jeweils 1 bis 6 Kohlenstoffatomen, 

fur eine der nachstehenden Gruppierungen steht 

II II II II 

CH R1 N Vr2 cH r1 N„ 

worin 

Y fur Sauerstoff, Schwefel, Methylen (CH^ oder Alkylimino (N-R) 
steht, 

R fur Alkyl mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen steht, 

R 1 fur Wasserstoff, Halogen, Cyano oder fur jeweils gegebenenfalls 
durch Halogen, Cyano oder C r C 4 -Alkoxy substituiertes Alkyl, 
Alkoxy, Alkylthio, Alkylamino oder Dialkylamino mit jeweils 1 bis 
6 Kohlenstoffatomen in den Alkylresten steht, 
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R 2 fiir WasserstofF, Amino, Cyano oder fur jeweils gegebenenfalls durch 
Halogen, Cyano oder Cj-Qj-Alkoxy substituiertes Alkyl, Alkoxy, 
Alkylamino oder Dialkylamino mit jeweils 1 bis 6 Kohlenstoffatomen 
in den Alkylresten steht, und 

R 3 fur Wasserstoff, Cyano oder fur jeweils gegebenenfalls durch 
Halogen, Cyano oder C r C 4 -Alkoxy substituiertes Alkyl, Alkenyl oder 
Alkinyl mit jeweils bis zu 6 Kohlenstoffatomen oder fur jeweils 
gegebenenfalls durch Halogen, Cyano, Carboxy, Cj-C^Alkyl oder C r 
C 4 -Alkoxy-carbonyl substituiertes Cycloalkyl oder Cycloalkylalkyl mit 
3 bis 6 Kohlenstoffatomen in den Cycloalkylteilen und gegebenenfalls 
1 bis 4 Kohlenstoffatomen im Alkylteil steht, 

fur eine Einfachbindung, fur Sauerstoff, fur jeweils gegebenenfalls durch 
Halogen, Hydroxy, C r C 4 -Alkyl, C r C 4 -Halogenalkyt oder C 3 -C 6 -Cycloalkyl 
substituiertes Alkandiyl, Alkendiyi, Oxaalkendiyl, Alkindiyl mit jeweils bis 
zu 4 Kohlenstoffatomen oder eine der nachstehenden Gruppierungen steht 

-Q-CQ-, -CQ-Q-, -CH r Q-; -Q-CH r , -CQ-Q-CH 2 -, -CH 2 -Q-CQ-, 
-Q-CQ-CH 2 -, -Q-CQ-Q-CH 2 -, -N=N-, -S(0) n -, -CH 2 -S(0) n -, -CQ-, 
-S^-CH^ -C(R 4 )=N-0-, -C(R 4 )=N-0-CH 2 -, -N(R 5 )-, -CQ-N(R 5 )-, 
-N(R 5 )-CQ-, -Q-CQ-N(R 5 )-, -N<;(R 4 )-Q-CH2-, -CH 2 -0-N=C(R 4 )-, 
-N(R 5 )-CQ-Q-, -CQ-N(R 5 )-CQ-Q-, -N(R 5 )-CQ-Q-CH 2 -, -CQ-CH 2 - oder 
-N==N-C(R 4 )=N-=-, 

wobei 



n fur die Zahlen 0, 1 oder 2 steht, 
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Q fur Sauerstoff oder Schwefel steht, 

R 4 fur Wasserstoff, Cyano, fur gegebenenfalls durch Halogen, Cyano 
oder C r C 4 -Alkoxy substituiertes Alkyl, Alkoxy, Alkylthio, Alkyl- 
amino oder Dialkylamino mit jeweils 1 bis 6 Kohlenstoffatomen in 
5 den Alkylgruppen oder fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen, 

Cyano, Carboxy, C r C 4 -Alkyl oder C^C^Alkoxy-carbonyl substitu- 
iertes Cycloalkyl mit 3 bis 6 Kohlenstoffatomen steht, und 

R 5 fur Wasserstoff, Hydroxy, Cyano oder fur gegebenenfalls durch 
Halogen, Cyano oder Cj-Q^-Alkoxy substituiertes Alkyl mit 1 bis 6 
10 Kohlenstoffatomen oder fur gegebenenfalls durch Halogen, Cyano, 

Carboxy, C]-C 4 -Alkyl oder Cl-C4-Alkoxy-carbonyl substituiertes 
Cycloalkyl mit 3 bis 6 Kohlenstoffatomen steht, und 

Z fur gegebenenfalls durch Halogen, Cyano, Hydroxy, Amino, C r C 4 -Alkoxy, 
C r C 4 -Alkylthio, C r C 4 -Alkylsulfinyl oder C r C 4 -Alkylsulfonyl (welche 

15 jeweils gegebenenfalls durch Halogen substituiert sind) substituiertes Alkyl 

mit 1 bis 8 Kohlenstoffatomen, fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen sub- 
stituiertes Alkenyl oder Alkinyl mit jeweils bis zu 8 Kohlenstoffatomen, fur 
jeweils gegebenenfalls durch Halogen, Cyano, Carboxy, Phenyl (welches ge- 
gebenenfalls durch Halogen, Cyano, C r C 4 -Alkyl, C r C 4 -Halogenalkyl, C r 

20 C 4 -Alkoxy oder C r C 4 -Halogenalkoxy substituiert ist), C r C 4 - Alkyl oder C r 

C 4 -Alkoxy-carbonyl substiuiertes Cycloalkyl mit 3 bis 6 Kohlenstoffatomen, 
fur jeweils gegebenenfalls substituiertes Phenyl, Naphthyl oder (gegebenen- 
falls benzannelliertes) Heterocyclyl mit 5 oder 6 Ringgliedera, von denen 
mindestens eines fiir Sauerstoff, Sdiwefel oder Stickstoff und gegebenenfalls 

25 ein oder zwei weitere fur Stickstoff stehen, steht, wobei die moglichen Sub- 

stituenten vorzugsweise aus der nachstehenden Aufzahlung ausgewahlt sind: 
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SauerstofF (als Ersatz fiir zwei geminale Wasserstoffatome), Halogen, Cyano, 
Nitro, Amino, Hydroxy, Formyl, Carboxy, Carbamoyl, Thiocarbamoyl, je- 
weils geradkettiges oder verzweigtes Alkyl, Alkoxy, Alkylthio, Alkylsulfinyl 
oder Alkylsulfonyl mit jeweils 1 bis 6 KohlenstofFatomen, jeweils geradketti- 
5 ges oder verzweigtes Alkenyl oder Alkenyloxy mit jeweils 2 bis 6 Kohlen- 

stofFatomen, jeweils geradkettiges oder verzweigtes Halogenalkyl, Halogen- 
alkoxy, Halogenalkylthio, Halogenalkylsulfmyl oder Halogenalkylsulfonyl mit 
jeweils 1 bis 6 KohlenstofFatomen und 1 bis 13 gleichen oder verschiedenen 
Halogenatomen, jeweils geradkettiges oder verzweigtes Halogenalkenyl oder 
10 Halogenalkenyloxy mit jeweils 2 bis 6 KohlenstofFatomen und 1 bis 13 

gleichen oder verschiedenen Halogenatomen, jeweils geradkettiges oder ver- 
zweigtes Alkylamino, Dialkylamino, Alkylcarbonyl, Alkylcarbonyloxy, 
Alkoxy carbonyl, Alkylsulfonyloxy, Hydroximinoalkyl oder Alkoximinoalkyl 
mit jeweils 1 bis 6 KohlenstofFatomen in den einzelnen Alkylteilen, jeweils 
1 5 gegebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden durch Halogen 

und/oder geradkettiges oder verzweigtes Alkyl mit 1 bis 4 KohlenstofFatomen 
und/oder geradkettiges oder verzweigtes Halogenalkyl mit 1 bis 4 Kohlen- 
stofFatomen und 1 bis 9 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen sub- 
stituiertes, jeweils zweifach verknupftes Alkylen oder Dioxyalkylen mit 
20 jeweils 1 bis 6 KohlenstofFatomen, Cycloalkyl mit 3 bis 6 KohlenstofF- 

atomen, Heterocyclyl oder Heterocyclyl-methyl mit jeweils 3 bis 7 Ring- 
giiedern, von denen jeweils 1 bis 3 gleiche oder verschiedene Heteroatome 
sind - insbesondere StickstofF, SauerstofF und/oder Schwefel -, sowie jeweils 
gegebenenfalls im Phenylteil einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden 
25 durch Halogen, Cyano, Nitro, Carboxy, Carbamoyl und/oder geradkettiges 

oder verzweigtes Alkyl mit 1 bis 4 KohlenstofFatomen und/oder geradkettiges 
oder verzweigtes Halogenalkyl mit 1 bis 4 KohlenstofFatomen und 1 bis 9 
gleichen oder verschiedenen Halogenatomen und/oder geradkettiges oder ver- 
zweigtes Alkoxy mit 1 bis 4 KohlenstofFatomen und/oder geradkettiges oder 
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verzweigtes Halogenalkoxy mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen und 1 bis 9 
gleichen oder verschiedenen Halogenatomen und/oder Alkylcarbonyl oder 
Alkoxycarbonyl mit jeweils bis zu 5 Kohlenstoffatomen substituiertes Phenyl, 
Phenoxy, Benzyl, Benzyloxy, Phenylethyl oder Phenylethyloxy. 

5 In den Definitionen sind die gesattigten oder ungesattigten Kohlenwasserstoffketten, 
wie Alkyl, Alkandiyl, Alkenyl oder Alkinyl, auch in Verknupfiing mit Heteroatomen, 
wie in Alkoxy, Alkylthio oder Alkylamino, jeweils geradkettig oder verzweigt. 

Halogen steht im allgemeinen fur Fluor, Chlor, Brom oder Iod, vorzugsweise fur 
Fluor, Chlor oder Brom, insbesondere fur Fluor oder Chlor. 

10 Die Erfindung betrifft insbesondere Verbindungen der Fonnel (I), in welcher 

A fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Methyl, Ethyl oder Trifluor- 
methyl substituiertes Methylen oder Dimethylen (Ethan- 1,2-diyl) steht 

Ar fur jeweils gegebenenfalls substituiertes ortho-, meta- oder para-Phenylen, fur 
Furandiyl, Thiophendiyl, Pyrroldiyl, Pyrazoldiyl, Triazoldiyl, Oxazoldiyl, Iso- 
15 xazoldiyl, Thiazoldiyl, Isothiazoldiyl, Oxadiazoldiyl, Thiadiazoldiyl, Pyridin- 

diyl, Pyrimidindiyl, Pyridazindiyl, Pyrazindiyl, 1,3,4-Triazindiyl oder 1,2,3- 
Triazindiyl steht, wobei die moglichen Substituenten insbesondere aus der 
nachstehenden Aufzahlung ausgewahlt sind: 

Fluor, Chlor, Cyano, Methyl, Ethyl, Trifluonnethyl, Methoxy, Ethoxy, 
20 Methylthio, Methylsulfinyl oder Methylsulfonyl, 

E ftir eine der nachstehenden Gruppierungen steht 
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n ii n » J, 3 

CH - R < % 2 C V R 2 



wonn 



Y fur Sauerstoff, Schwefel, Methylen (CHj) oder Alkylimino (N-R) 
stent, 

5 R fur Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i- oder s-Butyl steht, 

R l fur Wasserstoff, Fluor, Chlor, Brom, Cyano oder fur jeweils gege- 
benenfalls durch Fluor, Chlor, Cyano, Methoxy oder Ethoxy 
substituiertes Methyl, Ethyl, Propyl, Methoxy, Ethoxy, Methylthio, 
Ethylthio, Methylamino, Ethylamino oder Dimethylamino steht, 

10 R 2 fur Wasserstoff, Amino, Cyano oder fur jeweils gegebenenfalls durch 

Fluor, Chlor, Cyano, Methoxy oder Ethoxy substituiertes Methyl, 
Ethyl, Methoxy, Ethoxy, Methylamino, Ethylamino oder Dimethyl- 
amino steht, und 

R 3 fur Wasserstoff, Cyano oder fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, 
j 5 cyano, Methoxy oder Ethoxy substituiertes Methyl, Ethyl n- oder i- 

Propyl, n-, i- oder s-Butyl, fur Allyl oder Propargyl oder fur jeweils 
gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Cyano, Carboxy, Methyl, Ethyl, n- 
oder i-Propyl, Methoxy-carbonyl oder Ethoxy-carbonyl substituiertes 
Cyclopropyl, Cyclobutyl, Cyclopentyl, Cyclohexyl, Cyclopropyl- 
20 methyl, Cyclobutylmethyl, Cyclopentylmethyl oder Cyclohexylmethyl 

steht, 
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G fur eine Einfachbindung, fur Sauerstoff, fur jeweils gegebenenfalls durch 
Fluor, Chlor, Hydroxy, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, Trifluormethyl, 
Cyclopropyl, Cyclobutyi, Cyclopentyl oder Cyclohexyl substituiertes 
Methylen, Dimethylen (Ethan- 1,2-diyl), Ethen- 1,2-diyl, Ethin- 1,2-diyl oder 
5 eine der nachstehenden Gruppierungen 

-Q-CQ-, -CQ-Q-, -CH 2 -Q-, -Q-CH 2 -, -CQ-Q-CH 2 -, -CH 2 -Q-CQ-, 
-Q-CQ-CH r , -Q-CQ-Q-CH 2 -, -N=N-, -S(0) n -, -CH 2 -S(0) n -, -CQ-, 
-S(0) n -CH 2 -, -C(R 4 )=N-0-, -C(R 4 )=N-0-CH 2 -, -N(R 5 )-, -CQ-N(R 5 )-, 
-N(R 5 )-CQ-, -Q-CQ-N(R 5 )-, -N<:(R 4 )-Q-CH2-, -CH 2 -0-N=C(R 4 )-, 
10 -N(R 5 )-CQ-Q-, -CQ-N(R 5 )-CQ-Q- oder -N(R 5 )-CQ-Q-CH 2 - steht, 

wobei 

n fur die Zahlen 0, 1 oder 2 steht, 
Q fur Sauerstoff oder Schwefel steht, 

R 4 fur Wasserstoff, Cyano, fur gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Cyano, 
15 Methoxy oder Ethoxy substituiertes Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, 

n-, i- oder s-Butyl, Methoxy, Ethoxy, Propoxy, Butoxy, Methylthio, 
Ethylthio, Propylthio, Butylthio, Methylamino, Ethylamino, Propyl- 
amino, Dimethylamino oder Diethylamino oder fur jeweils gegebenen- 
falls durch Fluor, Chlor, Cyano, Carboxy, Methyl, Ethyl, n- oder i- 
20 Propyl, Methoxycarbonyl oder Ethoxy-carbonyl substituiertes Cyclo- 

propyl, Cyclobutyi, Cyclopentyl oder Cyclohexyl steht, und 

R 5 fur Wasserstoff, Hydroxy, Cyano oder fur jeweils gegebenenfalls 
durch Fluor, Chlor, Cyano, Methoxy oder Ethoxy substituiertes 
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Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyl oder fur ge- 
gebenenfalls durch Fluor, Chlor, Cyano, Carboxy, Methyl, Ethyl, n- 
oder i-Propyl, Methoxy-carbonyl oder Ethoxy-carbonyl substituiertes 
Cyclopropyl, Cyclobutyl, Cyclopentyl oder Cyclohexyl steht, und 

5 Z fur gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, Cyano, Hydroxy, Amino, 
Methoxy, Ethoxy, Methylthio, Ethylthio, Methylsulfinyl, Ethylsulfinyl, 
Methylsulfonyl, Ethylsulfonyl (welche jeweils gegebenenfalls durch Fluor 
und/oder Chlor substituiert sind) substituiertes Methyl, Ethyl, n- oder i- 
Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyl, fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor 

10 oder Brom substituiertes Allyl, Crotonyl, 1-Methyl-allyl, Propargyl oder 1- 

Methyl-propargyl , fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, 
Cyano, Carboxy, Phenyl (welches gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, 
Cyano, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyl, Trifluormethyl, 
Methoxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy, Difluormethoxy oder Trifluormethoxy 

15 substituiert ist), Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, Methoxy-carbonyl oder 

Ethoxy-carbonyl substiuiertes Cyclopropyl, Cyclobutyl, Cyclopentyl oder 
Cyclohexyl , fur jeweils gegebenenfalls substituiertes Phenyl, Naphthyl, 
Furyl, Tetrahydrofuryl, Benzofuryl, Tetrahydropyranyl, Thienyl, Benzothienyl, 
Pyrrolyl, Dihydropyrrolyl, Tetrahydropyrrolyl, Benzopyrrolyl, Benzodihydro- 

20 pyrrolyl, Oxazolyl, Benzoxazolyl, Isoxazolyl, Thiazolyl, Benzthiazolyl, Iso- 

thiazolyl, Imidazolyl, Benzimidazolyl, Oxadiazolyl, Thiadiazolyl, Pyridinyl, 
Pyrimidinyl, Pyridazinyl, Pyrazinyl, 1,2,3-Triazinyl, 1,2,4-Triazinyl oder 
1,3,5-Triazinyl steht, wobei die mdglichen Substituenten vorzugsweise aus der 
nachstehenden Aufzahlung ausgewahlt sind: 

25 Sauerstoff (als Ersatz fur zwei geminale Wasserstoffatome), Fluor, Chlor, 

Brom, Cyano, Nitro, Amino, Hydroxy, Formyl, Carboxy, Carbamoyl, Thio- 
carbamoyl, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyl, Methoxy, 
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Ethoxy, n- oder i-Propoxy, Methylthio, Ethylthio, n- oder i-Propylthio, 
Methylsulfinyl, Ethylsulfinyl, Methylsulfonyl oder Ethylsulfonyl , Trifluor- 
methyl, Difluormethoxy, Trifluormethoxy, Difluormethylthio, Trifluormethyl- 
thio, Trifluormethylsulfinyl oder Trifluormethylsulfonyl , Methylamino, Ethyl- 

5 amino, n- oder i-Propylamino, Dimethylamino, Diethylamino, Acetyl, 

Propionyl, Acetyioxy, Methoxycarbonyl, Ethoxycarbonyl, Methylsulfonyloxy, 
Ethylsulfonyloxy, Hydroximinomethyl, Hydroximinoethyl, Methoximino- 
methyl, Ethoximinomethyl, Methoximinoethyl oder Ethoximinoethyl; jeweils 
gegebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden durch Fluor, 

10 Chlor, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl substituiertes Trimethylen (Propan-1,3- 

diyl), Methylendioxy oder Ethylendioxy, Cyclopropyl, Cyclobutyl, Cyclo- 
pentyl oder Cyclohexyl, sowie jeweils gegebenenfalls im Phenylteii einfach 
oder mehrfach, gleich oder verschieden durch Fluor, Chlor, Brom, Cyano, 
Nitro, Carboxy, Carbamoyl, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t- 

15 Butyl, Trifluormethyl, Methoxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy, Difluormethoxy, 

Trifluormethoxy, Acetyl, Methoxycarbonyl oder Ethoxycarbonyl substituiertes 
Phenyl, Phenoxy, Benzyl oder Benzyloxy. 

Eine besonders bevorzugte Gruppe erfindungsgemafier Verbindungen sind diejenigen 
Verbindungen der Formel (I), in welcher 

20 A fur Dimethylen (Ethan- 1,2-diyl) steht, 

Ar fur ortho-Phenylen, Pyridin-2,3-diyl oder Thiophen-2,3-diyl steht, 

E fur eine der nachstehenden Gruppieningen steht 
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worin 

R 1 und R 2 jeweils fur Methoxy stehen, 

fur SauerstofF, Methylen oder eine der nachstehenden Gruppierungen 

-CH r O-, -0-CH 2 -, -S(0) n -, -CH 2 -S(0) n -, -S(0) n -CH r , -C(R 4 )=N-0-, 
-0-N=C(R 4 )-, -C(R 4 )==N-0-CH 2 -, -N(R 5 )- oder -CH 2 -0-N==C(R 4 )- steht, 
wobei 

n ftir die Zahlen 0, 1 oder 2 steht, 

R 4 fiir Wasserstoff, Methyl oder Ethyl steht und 

R 5 fur Wasserstoff, Methyl oder Ethyl steht, und 

fur jeweils gegebenenfalls substituiertes Phenyl, Pyridinyl, Pyrimidinyl, 
Pyridazinyl, Pyrazinyl, 1,2,3-Triazinyl, 1,2,4-Triazinyl oder 1,3,5-Triazinyl 
steht, wobei die moglichen Substituenten vorzugsweise aus der nachstehenden 
Aufzahlung ausgewahlt sind: 

Fluor, Chior, Brom, Cyano, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t- 
Butyl, Methoxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy, Methylthio, Ethylthio, n- oder i- 
Propylthio, Methylsulfinyl, Ethylsulfinyl, Methylsuifonyl oder Ethylsulfonyl, 
Trifluormethyl, Difluormethoxy, Trifluormethoxy, Difluormethylthio, Trifluor- 
methylthio, Trifluormethylsulfinyl oder Trifluormethylsulfonyl, Methoxy- 
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carbonyl, Ethoxycarbonyl, Methoximinomethyl, Ethoximinomethyl, Methox- 
iminoethyl, Ethoximinoethyl, jeweils gegebenenfalls einfach oder mehrfach, 
gleich oder verschieden durch Fluor, Chlor, Methyl oder Ethyl substituiertes 
Methylendioxy oder Ethylendioxy, sowie jeweils gegebenenfalls im Phenyl- 
5 teil einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden durch Fluor, Chlor, Brom, 

Cyano, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyl, Trifluonnethyl, 
Methoxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy, Difluormethoxy oder Trifluormethoxy 
substituiertes Phenyl, Phenoxy, Benzyl oder Benzyloxy. 

Die oben aufgefuhrten allgemeinen oder in Vorzugsbereichen angegebenen Reste- 
10 definitionen gelten sowohl fur die Endprodukte der Formel (I) als auch entsprechend 
fur die jeweils zu Herstellung benotigten Ausgangsstoffe bzw. Zwischenprodukte. 

Diese Restedefinitionen konnen untereinander, also auch zwischen den angegebenen 
Bereichen bevorzugter Verbindungen, beliebig kombiniert werden. 

Verwendet man beispielsweise a-Methoximino-a-(2-phenoxy-phenyl)-essigsaure- 
15 methylester, Hydroxylamin-Hydrochlorid und 1,2-Dibrom-ethan als Ausgangsstoffe, 
so kann der Reaktionsablauf beim erfindungsgemaBen Herstellungsverfahren (a) 
durch das folgende Formelschema skizaert werden: 



H 2 N-OH x HQ 

► 

Br-CH 2 CH 2 -Br 
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Verwendetmanbeispielsweise3-[a-^ 

dihydro-l,4,2-dioxazin und Benzylchlorid als Ausgangsstoffe, so kann der Reaktions- 
ablauf beim erfindungsgemaBen Herstellungsverfahren (b) durch das folgende 
Formelschema skizziert werden: 



5 




Veiwendetmanbeispielsweise3-[a-Methoximino-a-^ 

5,6-dihydro-l,4,2-dioxazin und 2-Methyl-phenol als AusgangsstofFe, so kann der Re- 
aktionsablauf beim erfindungsgemaBen Verfahren (c) durch das folgende Formel- 
schema skizziert werden: 




VenvendetmanbeispielsweiseN-(2-Hydroxy-ethoxy)-<x-meto^ 
phenyl)-acetamid als Ausgangsverbindung so kann der Reaktionsablauf beim er- 
findungsgemaBen Verfahren durch das folgende Formelschema skizziert werden: 
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Die zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (a) als Ausgangsstoffe be- 
notigten Carbonsaurederivate sind durch die Formel (II) allgemein definiert. In 
dieser Formel (II) haben Ar, E, G und Z vorzugsweise bzw. insbesondere diejenige 
5 Bedeutungen, die bereits im Zusammenhang mit der Beschreibung der erfindungs- 
gemaBen Verbindungen der Fonnel (I) als bevorzugt bzw. als insbesondere bevorzugt 
fur Ar, E, G und Z angegeben wurden; R steht vorzugsweise fur Alkyl mit 1 bis 4 
Kohlenstoffatomen, insbesondere fur Methyl oder Ethyl. 

Die Ausgangsstoffe der Formel (II) sind bekannt und/oder konnen nach an sich be- 
10 kannten Verfahren hergestellt werden (vgi. EP-A 178826, EP-A 242081, EP-A 
382375, EP-A 493711). 

Die beim erfindungsgemaBen Verfahren (a) weiter als Ausgangsstoffe zu ver- 
wendenden disubstituierten Alkane sind durch die Formel (III) allgemein definiert. 
In der Formel (HI) hat A vorzugsweise bzw. insbesondere diejenige Bedeutung, die 
15 bereits im Zusammenhang mit der Beschreibung der erfindungsgemaBen Ver- 
bindungen der Formel (I) als bevorzugt bzw. als insbesondere bevorzugt fur A ange- 
geben wurde; X steht vorzugsweise fur Chlor, Brom, Methylsulfonyloxy, Phenyl- 
sulfonyloxy oder Tolylsulfonyloxy. 

Die Ausgangsstoffe der Formel (HI) sind bekannte organische Synthesechemikalien. 
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Die beim erfindungsgemaBen Verfahren (b) zur Herstellung der Verbindungen der 
allgeraeinen Formel (I) als Ausgangsstoffe zu verwendenden Hydroxyarylver- 
bindungen sind durch die Formel (IV) allgemein defmiert. In der Formel (TV) haben 
A, Ar und E vorzugsweise bzw. insbesondere diejenigen Bedeutungen, die bereits 
5 oben im Zusammenhang mit der Beschreibung der Verbindungen der Formel (I) als 
bevorzugt bzw. als insbesondere bevorzugt fur A, Ar und E angegeben wurden. 

Die Ausgangsstoffe der Formel (IV) sind noch nicht aus der Literatur bekannt; sie 
sind als neue Stoffe Gegenstand der vorliegenden Anmeldung. 

Man erhalt die neuen Hydroxyarylverbindungen der Formel (IV), wenn man Tetra- 
10 hydropyranyloxy verbindungen der allgemeinen Formel (IX) 




A, Ar und E die oben angegebene Bedeutung haben, 

mit einer Saure, wie z.B. Salzsaure, Schwefelsaure, Methansulfonsaure, Benzol- 
15 sulfonsaure, p-Toluolsulfon-saure oder einem sauren Ionenaustauscher, gegebenen- 
falls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels, wie z.B. Wasser, Methanol, Ethanol 
oder Essigsaureethylester bei Temperaturen zwischen 0°C und 100°C umsetzt (vgl. 
die Herstellungsbeispiele). 

Die Tetrahydropyranyloxyverbindungen der Formel (IX) sind noch nicht aus der 
20 Literatur bekannt; sie sind als neue Stoffe Gegenstand der vorliegenden Anmeldung. 
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Man erhalt die neuen Tetrahydropyranyloxyverbindungen der Formel (IX), wenn man 
Ester der allgemeinen Formel (X) 



a. 



o 

Ar ( x 



^OR 
in welcher 

5 Ar, E und R die oben angegebene Bedeutung haben, 

mit Hydroxylamin - oder gegebenenfalls mit dessen Hydrochlorid - gegebenenfalls 
in Gegenwart eines Saureakzeptors, wie z.B. Kaliumhydroxid, und gegebenenfalls in 
Gegenwart von Verdunnungsmitteln, wie z.B. Methanol und Wasser, umsetzt und das 
hierbei gebildete Intennediat in situ weiter mit Dihalogenalkanen der allgemeinen 
10 Formel (HI) - oben - gegebenenfalls in Gegenwart eines Saureakzeptors, wie z.B. 
Kaliumcarbonat, bei Temperaturen zwischen 0°C und 100°C umsetzt (vgl. die Be- 
schreibung des erfindungsgemaBen Verfahrens (a) und die Herstellungsbeispiele). 

Die Ester der Formel (X) sind noch nicht aus der Literatur bekannt; sie sind als 
neue StofFe Gegenstand der vorliegenden Anmeldung. 

1 5 Man erhalt die neuen Ester der Formel (X), wenn man Tetrahydropyranyloxy-phenyl- 
essigsaure-ester der allgemeinen Formel (XI) 



OR 



in welcher 
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Ar und R die oben angegebene Bedeutung haben, 

nach ublichen Methoden derivatisiert (vgl. die Herstellungsbeispiele). 

Die Tetrahydropyranyloxy-phenylessigsaure-ester der Formel (XI) sind noch nicht 
aus der Literatur bekannt; sie sind als neue StofTe Gegenstand der vorliegenden An- 
5 meldung. 

Man erhalt die neuen Tetrahydropyranyloxy-phenylessigsaure-ester der Formel (XI), 
wenn man Hydroxyphenylessigsaureester der allgemeinen Formel (XII) 

O 

in welcher 

10 Ar und R die oben angegebene Bedeutung haben, 

mit Dihydropyran, gegebenenfalls in Gegenwart eines Katalysators, wie z.B. p- 
Toiuolsuifonsaure, und gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels, wie 
z.B. Tetrahydrofuran, bei Temperaturen zwischen 0°C und 100°C umsetzt (vgl. die 
Herstellungsbeispiele). 

15 Die Ausgangsstoffe der Formel (XII) sind bekannte Synthesechemikalien. 

Die beim erfindungsgemaBen Verfahren (b) zur Herstellung der Verbindungen der 
allgemeinen Formel (I) weiter als Ausgangsstoffe zu verwendenden Verbindungen 
sind durch die Formel (V) allgemein definiert. In der Formel (V) hat Z vorzugs- 
weise bzw. insbesondere diqenige Bedeutunge, die bereits oben im Zusammenhang 
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10 



mit der Beschreibung der Verbindungen der Form el (I) als bevorzugt bzw. als insbe- 
sondere bevorzugt fur Z angegeben wurde; X steht vorzugsweise ftir Chlor, Brom, 
Methylsulfonyloxy, Phenylsulfonyloxy oder Tolylsulfonyloxy. 

Die Ausgangsstoffe der Formel (V) sind bekannte Synthesechemikalien. 

Die beim erfindungsgemaBen Verfahren (c) zur Herstellung der Verbindungen der 
allgemeinen Formel (I) als Ausgangsstoffe zu verwendenden Halogenmethylver- 
bindungen sind durch die Formel (VI) allgemein definiert. In der Formel (VI) haben 
A, At und E vorzugsweise bzw. insbesondere diejenigen Bedeutungen, die bereits 
oben im Zusammenhang mit der Beschreibung der Verbindungen der Formel (I) als 
bevorzugt bzw. als insbesondere bevorzugt fur A, Ar und E angegeben wurden; X 1 
steht vorzugsweise ftir Fluor, Chlor, Brom oder Iod, insbesondere fur Chlor oder 
Brom. 

Die Ausgangsstoffe der Formel (VI) sind noch nicht aus der Literatur bekannt; sie 
sind als neue Stoffe Gegenstand der vorliegenden Anmeldung 

Man erhalt die neuen Halogenmethylverbindungen der Formel (VI), wenn man 
Methylverbindungen der allgemeinen Formel (XIII) 



N-O 




(XIII) 



in welcher 



A, Ar und E die oben angegebene Bedeutung haben, 
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mit einern Halogenierungsmittel, wie z.B. N-Brom- oder N-Chlor-succinimid, gege- 
benenfalls in Gegenwart eines Katalysators, wie z.B. Azoisobutyronitril, und gege- 
benenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels, wie z.B. Tetrachlormethan, bei 
Temperaturen zwischen 0°C und 150°C umsetzt (vgi. die Herstellungsbeispiele). 

5 Die als Vorprodukte benotigten Methylverbindungen der Fonnel (XIII) sind noch 
nicht aus der Literatur bekannt; sie sind als neue StofFe Gegenstand der vor- 
liegenden Anmeldung. 

Man erhalt die neuen Methylverbindungen der Formel (XIII), wenn man Ester der 
allgemeinen Formel (XIV) 



in welcher 

At, E und R die oben angegebene Bedeutung haben, 

mit Hydroxylamin oder Hydroxylamin-Hydrochlorid, gegebenenfalls in Gegenwart 
eines Saureakzeptors, wie z.B. Kaliumhydroxid, und gegebenenfalls in Gegenwart 
15 eines Verdunnungsmittels, wie z.B. Methanol, und anschlieBend mit einem disub- 
stituierten Alkan der allgemeinen Formel (HI) - oben - gegebenenfalls in Gegenwart 
eines Saureakzeptors, wie z.B. Kaliumcarbonat, analog zum erfindungsgemaBen Ver- 
fahren (a) bei Temperaturen zwischen 0°C und 150°C umsetzt (vgl. die Herstellungs- 
beispiele). 



O 



10 




(XIV) 
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Die Vorprodukte der Formel (XIV) sind bekannt und/oder kdnnen nach an sich be- 
kannten Verfahren hergestellt werden (vgl. EP-A 386561, EP-A 498188, Her- 
stellungsbeispiele). 

Die beim erfindungsgemaBen Verfahren (c) zur Herstellung der Verbindungen der 
5 allgemeinen Formel (I) weiter als Ausgangsstoffe zu verwendenden Verbindungen 
sind durch die Formel (VII) allgemein definiert. In der Formel (VH) haben Q und 
Z vorzugsweise bzw. insbesondere diejenigen Bedeutungen, die bereits oben im Zu- 
sammenhang mit der Beschreibung der Verbindungen der Formel (I) als bevorzugt 
bzw. als insbesondere bevorzugt fur Q und Z angegeben wurden. 

1 0 Die Ausgangsstoffe der Formel (VH) sind bekannte organische Synthesechemikalien. 

Die beim erfindungsgemaBen Verfahren (d) zur Herstellung der Verbindungen der 
allgemeinen Formel (I) als Ausgangsstoffe zu verwendenden Hydroxyalkoxyamide 
sind durch die Formel (Vm) allgemein definiert. In der Formel (VHI) haben A, Ar, 
E, G und Z vorzugsweise bzw. insbesondere diejenigen Bedeutungen, die bereits 
1 5 oben im Zusammenhang mit der Beschreibung der Verbindungen der Formel (I) als 
bevorzugt bzw. als insbesondere bevorzugt fur A Ar, E, G und Z angegeben wurden. 

Die Ausgangsstoffe der Formel (VHI) sind noch nicht aus der Literatur bekannt; sie 
sind als neue Stoffe Gegenstand der vorliegenden Anmeldung. 

Man erhalt die neuen Hydroxyalkoxyamide der Formel (VIII), wenn man Carbon- 
20 saurederivate der allgemeinen Formel (XV) 



O 

.Ar, A. (XV) 
G E Y 
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in welcher 

Ar, E, G und Z die oben angegebene Bedeutung haben und 
Y fur Halogen, Hydroxy oder Alkoxy steht, 
mit Hydroxylaminen der allgemeinen Formel (XVI) 
5 H 2 N-0-A-OH (XVI) 

in welcher 

A die oben angegebene Bedeutung hat, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Saureakzeptors, wie z.B. Triethylamin, Pyridin 
oder 4-Dimethylamino-pyridin, und gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungs- 
10 mittels, wie z.B. Methylenchlorid, Toluol oder Tetrahydrofuran, bei Temperaturen 
zwischen 0°C und 150°C umsetzt (vgl. die Herstellungsbeispiele). 

Die als Vorprodukte benotigten Carbonsaurederivate der Formel (XV) sind bekannt 
und/oder konnen nach an sich bekannten Verfahren hergestellt werden (vgl. EP-A 
178826, EP-A 242081, EP-A 382375, EP-A 493711). 

15 Die weiter als Vorprodukte benotigten Hydroxylamine der Formel (XVI) sind eben- 
falls bekannt und/oder konnen nach an sich bekannten Verfahren hergestellt werden 
(vgl. J. Chem. Soc. Perkin Trans. I 1987, 2829-2832). 



Die erfindungsgemafien Verfahren (a), (b) und (c) werden vorzugsweise in Gegen- 
wart eines geeigneten Saureakzeptors durchgefuhrt. Als solche kommen alle ublichen 
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anorganischen oder organischen Basen infrage. Hierzu gehbren beispielsweise Erd- 
alkalimetall- oder Alkalimetallhydride, -hydroxide, -amide, -alkoholate, -acetate, 
-carbonate oder -hydrogencarbonate, wie beispielsweise Natriumhydrid, Natriuraamid, 
Natrium-methylat, Natrium-ethylat, Kalium-tert-butyiat, Natriumhydroxid, Kalium- 
5 hydroxid, Ammoniumhydroxid, Natriumacetat, Kaliumacetat, Calciumacetat, 
Ammoniumacetat, Natriumcarbonat, Kaliumcarbonat, Kaliumhydrogencarbonat, 
Natriumhydrogencarbonat oder Ammoniumcarbonat, sowie tertiare Amine, wie Tri- 
methyiamin, Triethylamin, Tributylamin, N,N-Dimethylanilin, N,N-DimethyI-benzyl- 
amin, Pyridin, N-Methylpiperidin, N,N-Dimethylaminopyridin, Diazabicyclooctan 
10 (DABCO), Diazabicyclononen (DBN) oder Diazabicycloundecen (DBU). 

Als Verdiinnungsmittel zur Durchfiihrung der erfindungsgemaflen Verfahren (a), (b) 
und (c) kommen Wasser und organische Losungsmittel in Betracht Hierzu gehoren 
insbesondere aliphatische, alicyclische oder aromatische, gegebenenfalls halogenierte 
Kohlenwasserstoffe, wie beispielsweise Benzin, Benzol, Toluol, Xylol, Chlorbenzol, 

15 Dichlorbenzol, Petrolether, Hexan, Cyclohexan, Dichlormethan, Chloroform, Tetra- 
chlormethan, Ether, wie Diethylether, Diisopropylether, Dioxan, Tetrahydrofuran oder 
Ethylenglykol-dimethyl- oder -diethylether; Ketone, wie Aceton, Butanon oder 
Methyl-isobutyl-keton; Nitrile, wie Acetonitril, Propionitril oder Benzonitril; Amide, 
wieN,N-Dime%Iformamid,H^ 

20 pyrrolidon oder Hexamethylphosphorsauretriamid; Ester wie Essigsauremethyl ester 
oder Essigsaureethylester, Sulfoxide, wie Dimethylsulfoxid, Alkohole, wie Methanol, 
Ethanol, n- oder i-Propanol, Ethylenglykol-monomethylether, Ethylenglykol-mono- 
ethylether, Diethyl englykolmonomethylether, Diethylenglykolmonoethylether, deren 
Gemische mit Wasser oder reines Wasser. 

25 Das erfindungsgemaBe Verfahren (d) wird in vorzugsweise in Gegenwart eines De- 
hydratisierungsmittels durchgefuhrt. Als Dehydratisierungsmittel sind hierbei die 
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iiblichen wasser-entziehenden Chemikalien, insbesondere Saureanhydride, wie z.B. 
Phosphor(V)-oxid (Phosphorpentoxid) geeignet. 

Als Verdunnungsmittel zur Durchfuhrung des erfmdungsgemaBen Verfahrens (d) 
kommen die iiblichen inerten organischen Losungsmittel in Betracht. Hierzu gehoren 

5 insbesondere aliphatische, alicyclische oder aromatische, gegebenenfalls halogenierte 
Kohlenwasserstoffe, wie beispielsweise Benzin, Benzol, Toluol, Xylol, Chlorbenzol, 
Dichlorbenzol, Petrolether, Hexan, Cyclohexan, Dichlormethan, Chloroform, Tetra- 
chlormethan; Ether, wie Diethylether, Diisopropylether, Dioxan, Tetrahydrofuran oder 
Ethylenglykoldimethyl- oder -diethylether; Ketone, wie Aceton, Butanon oder 

10 Methyl-isobutyl-keton; Nitrile, wie Acetonitril, Propionitril oder Benzonitril; Amide, 
wieN,N-Dmiemylformamid,N,N-Dimemylacetannd,N-Memylformanilid,N-Methyl- 
pyrrolidon oder Hexamethylphosphorsauretriamid; Ester wie Essigsauremethylester 
oder Essigsaureethylester, Sulfoxide, wie Dimethylsulfoxid. 

Die Reaktionstemperaturen konnen bei der DurcMuhrung der erfmdungsgemaBen 
15 Verfahren (a), (b), (c) und (d) in einem groBeren Bereich variiert werden. Im allge- 
meinen arbeitet man bei Temperaturen zwischen -20°C und +200°C, vorzugsweise 
bei Temperaturen zwischen 0°C und 150°C. 

Zur Durchfuhrung des erfmdungsgemaBen Verfahrens (a) setzt man je Mol an 
Carbonsaurederivat der Fonnel (H) im allgemeinen 1 bis 5 Mol, vorzugsweise 1,0 bis 
20 2,5 Mol an Hydroxylamin oder Hydroxylamin-Hydrogenhalogenid und im allge- 
meinen 1 bis 10 Mol, vorzugsweise 1,0 bis 5,0 Mol eines disubstituierten Alkans der 
Formel (111) ein. 

Zur Durchfuhrung des erfmdungsgemaBen Verfahrens (b) setzt man pro Mol an 
Hydroxyarylverbindung der Formel (IV) im allgemeinen 0,5 bis 2,0 Mol, vorzugs- 
25 weise 0,9 bis 1,2 Mol einer Verbindung der Formel (V) ein. 



WO 95/04728 



- 30 - 



PCT/EP94/02533 



Zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (c) setzt man pro Mol an Halo 
genverbindung der Formel (VI) im allgemeinen 1 bis 5 Mol, vorzugsweise 1,5 bis 3 
Mol einer Verbindung der Formel (VII) ein. 

Zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (d) setzt man pro Mol an 
5 Hydroxyalkoxyamid der Formel (VIE) im allgemeinen 1 bis 5 Mol, vorzugsweise 1,5 
bis 4 Mol eines Dehydratisierungsmittels ein. 

Die Reaktionsdurchfuhrung, Aufarbeitung und Isolierung der Reaktionsprodukte 
erfolgt jeweils nach bekannten Methoden (vgl. die Herstellungsbeispiele). 

Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe weisen eine starke mikrobizide Wirkung auf und 
10 konnen zur Bekampfung von unerwiinschten Mikroorganismen praktisch eingesetzt 
werden. Die Wirkstoffe sind fur den Gebrauch als Pflanzenschutzmittel, insbesondere 
als Fungizide geeignet. 

Fungizide Mittel im Pflanzenschutz werden eingesetzt zur Bekampfung von Plasmo- 
diophoromycetes, Oomycetes, Chytridiomycetes, Zygomycetes, Ascomycetes, Basi- 
15 diomycetes, Deuteromycetes. 

Beispielhaft aber nicht begrenzend seien einige Erreger von pilzlichen Krankheiten, 
die unter die oben aufgezahlten Oberbegriffe fallen, genannt: 

Pythium-Arten, wie beispielsweise Pythium ultimum; 

Phytophthora-Arten, wie beispielsweise Phytophthora infestans; 

20 Pseudoperonospora-Arten, wie beispielsweise Pseudoperonospora humuli oder Pseu- 
doperonospora cubense; 
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Plasmopara-Arten, wie beispielsweise Plasmopara viticola; 

Peronospora-Arten, wie beispielsweise Peronospora pisi oder Peronospora brassicae; 
Erysiphe-Arten, wie beispielsweise Erysiphe graminis; 
Sphaerotheca-Arten, wie beispielsweise Sphaerotheca fuliginea; 
5 Podosphaera-Arten, wie beispielsweise Podosphaera leucotricha; 
Venturia-Arten, wie beispielsweise Venturia inaequalis; 

Pyrenophora-Arten, wie beispielweise Pyrenophora teres oder Pyrenophora graminea 
(Konidienform: Drechslera, Synonym: Helminthosporium); 

Cochliobolus-Arten, wie beispielsweise Coctliobolus sativus (Konidienform: Drechs- 
10 lera, Synonym: Helminthosporium); 

Uromyces-Arten, wie beispielsweise Uromyces appendiculatus; 

Puccinia-Arten, wie beispielsweise Puccinia recondita; 

Tiiletia-Arten, wie beispielsweise Tilletia caries; 

Ustilago-Arten, Avie beispielsweise Ustilago nuda oder Ustilago avenae; 

15 Pellicularia-Aiten, wie beispielsweise Pellicularia sasakii; 

Pyricularia-Arten, wie beispielsweise Pyricularia oryzae; 
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Fusarium-Arten, wie beispielsweise Fusarium culmorum; 

Botrytis-Arten, wie beispielsweise Botrytis cinerea; 

Septoria-Arten, wie beispielsweise Septoria nodorum; 

Leptosphaeria-Arten, wie beispielsweise Leptosphaeria nodorum; 

5 Cercospora-Arten, wie beispielsweise Cercospora canescens; 
Alternaria-Arten, wie beispielsweise Altemaria brassicae; 

Pseudocercosporella-Arten, wie beispielsweise Pseudocercosporella herpotrichoides. 

Die gute Pflanzenvertraglichkeit der Wirkstoffe in den zur Bekampfung von Pflan- 
zenkrankheiten notwendigen Konzentrationen erlaubt eine Behandlung von oberirdi- 
10 schen Pflanzenteilen, von Pflanz- und Saatgut und des Bodens. 

Dabei konnen die erfindungsgemaBen Wirkstoffe mit besonders gutem Erfolg zur Be- 
kampfung von Krankheiten im Obst- und Gemuseanbau, wie beispielsweise gegen 
Phytophthora-Arten, oder zur Bekampfung von Getreidekrankheiten wie beispielswei- 
se gegen Pyrenophora-Arten eingesetzt werden. 

1 5 Daneben zeigen die erfindungsgemaBen Wirkstoffe eine gute Wirkung beispielsweise 
gegen Erisyphe graminis, Cochliobolus sativus, Leptosphaeria nodorum, Pseudo- 
cercosporella herpotrichoides und Fusarien an Getreide, gegen Pyricularia oiyzae und 
Pellicularia sasakii an Reis sowie eine breite in vitro-Wirksamkeit. 

Die Wirkstoffe konnen in Abhangigkeit von ihren jeweiligen physikalischen und/oder 
20 chemischen Eigenschaften in ubliche Formulierungen ubergefuhrt werden, wie 
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Losungen, Emulsionen, Suspensionen, Pulver, Schaume, Pasten, Granulate, Aerosole, 
Feinstverkapselungen in polymeren StofiFen und in Hullmassen fiir Saatgut, sowie 
ULV-Kalt- und -Warmnebel-Formulierungen. 

Diese Fonnulierungen werden in bekannter Weise hergestellt, z.B. durch Vermischen 
5 der Wirkstoffe mit Streckmitteln, also flussigen Losungsmitteln, unter Druck stehen- 
den verflussigten Gasen und/oder festen Tragerstoffen, gegebenenfalls unter Verwen- 
dung von oberflachenaktiven Mitteln, also Emulgiermitteln und/oder Dispergiermit- 
teln und/oder schaumerzeugenden Mitteln. Im Falle der Benutzung von Wasser als 
Streckmittel konnen z.B. auch organische Losungsmittel als Hilfslosungsmittel ver- 
1 0 wendet werden. Als flussige Losungsmittel kommen im wesentlichen infrage: Aroma- 
ten, wie Xylol, Toluol, Alkylnaphthaline, chlorierte Aromaten oder chlorierte alipha- 
tische Kohlenwasserstoffe, wie Chlorbenzole, Chlorethylene, oder Methylenchlorid, 
aliphatische Kohlenwasserstoffe, wie Cyclohexan oder Paraffine, z.B. Erdolfraktio- 
nen, Alkohole, wie Butanol oder Glykol sowie deren Ether und Ester, Ketone, wie 
1 5 Aceton, Methylethylketon, Methylisobutylketon oder Cyclohexanon, stark polare Lo- 
sungsmittel, wie Dimethylformamid oder Dimethylsulfoxid, sowie Wasser, mit ver- 
flvissigten gasformigen Streckmittejn oder Tragerstoffen sind solche Flvissigktiten ge - 
meint, welche bei normaler Temperatur und unter Normaldruck gasformig sind, z.B. 
Aerosol-Treibgase, wie Halogenkohlenwasserstoffe sowie Butan, Propan, Stickstoff 
20 und Kohlendioxid; als feste Tragerstoffe kommen infrage: z.B. naturliche Gesteins- 
mehle, wie Kaoline, Tonerden, Talkum, Kreide, Quartz, Attapulgit, Montmorillonit 
oder Diatomeenerde und syntheusche Gesteinsmehle, wie hochdisperse Kieselsaure, 
Aluminiumoxid und Silikate; als feste Tragerstoffe fur Granulate kommen infrage: 
z.B. gebrochene und fraktionierte naturliche Gesteine wie Calcit, Marmor, Bims, 
25 Sepiolith, Dolomit sowie synthetische Granulate aus anorganischen und organischen 
Mehlen sowie Granulate aus organischem Material wie Sagemehl, KokosnuBschalen, 
Maiskolben und Tabakstengel; als Emulgier- und/oder schaumerzeugende Mittel 
kommen infrage: z.B. nicht ionogene und anionische Emulgatoren, wie Polyoxyethy- 
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len-Fettsaureester, Polyoxyethylen-Fettalkohol-Ether, z.B. Alkylarylpolyglykolether, 
Alkylsulfonate, Alkylsuifate, Arylsulfonate sowie EiweiBhydrolysate; als Dispergier- 
mittel kommen infrage: z.B. Ligninsulfitablaugen und Methylcellulose. 

Es konnen in den Formulierungen Haftmittel wie Carboxymethylcellulose, naturliche 
5 und synthetische, pulverige, kornige oder latexformige Polymere verwendet werden, 
wie Gummiarabicum, Polyvinylalkohol, Polyvinylacetat, sowie naturliche Phospholi- 
pide, wie Kephaline und Lecithine und synthetische Phospholipids Weitere Additive 
konnen mineralische und vegetabile Ole sein. 

Es konnen Farbstoffe wie anorganische Pigmente, zB. Eisenoxid, Titanoxid, Ferrocy- 
10 anblau und organische Farbstoffe, wie Alizarin-, Azo- und Metallphthalocyaninfarb- 
stofFe und Spurennahrstoffe wie Salze von Eisen, Mangan, Bor, Kupfer, Kobalt, 
Molybdan und Zink verwendet werden. 

Die Formulierungen enthalten im allgemeinen zwischen 0,1 und 95 Gewichtsprozent 
Wirkstoff, vorzugsweise zwischen 0,5 und 90 %. 

15 Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe konnen als solche oder in ihren Formulierungen 
auch in Mischung mit bekannten Fungiziden, Bakteriziden, Akariziden, Nematiziden 
oder Insektiziden verwendet werden, um so z.B. das Wirkungsspektrum zu 
verbreitern oder Resistenzentwicklungen vorzubeugen. In vielen Fallen erhalt man 
dabei synergistische Effekte, d.h. die Wirksamkeit der Mischung ist grofler als die 

20 Wirksamkeit der Einzelkomponenten. 



Besonders gunstige Mischpartner sind z.B. die folgenden Verbindungen: 
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Fungizide: 

2-Aminobutan;2-Anilino^-methy^^ 

^-trifluoromethoxy^-tri^^ 2,6-Dichloro-N-(4- 
trifluoromethylbenzyl)beozamid; (E>2-Methoxyimino-N-methyl-2-(2-pheiioxyphenyl> 

5 acetamid; 8-Hy droxy quinolinsulf at; Methy l-(E)-2- { 2-[6-(2-cy anophenoxy)pyrimidin- 
4-yloxy]phenyl}-3-methoxyacrylat; Methyl-(E)-methoximino[alpha-(o-tolyloxy)-o- 
tolyl] acetat; 2-Phenylphenol (OPP), Aldimorph, Ampropylfos, Anilaan, Azaconazol, 
Benalaxyl, Benodanil, Benomyl, Binapacryl, Biphenyl, Bitertanol, Blasticidin-S, 
Bromuconazole, Bupirimate, Buthiobate, 

10 Calciumpolysulfid, Captafol, Captan, Carbendazim, Carboxin, Chinomethionat 
(Quinomethionat), Chloroneb, Chloropicrin, Chlorothalonil, Chlozolinat, Cufraneb, 
Cymoxanil, Cyproconazole, Cyprofuram, 

Dichlorophen, Diclobutrazol, Diclofluanid, Diclomeziii, Dicloran, Diethofencarb, 
Difenoconazol, Dimethirimol, Dimethomorph, Diniconazol, Dinocap, Diphenylamin, 
15 Dipyrithion, Ditalimfos, Dithianon, Dodin, Drazoxolon, 
Edifenphos, Epoxyconazole, Ethirimol, Etridiazol, 

Fenarimol, Fenbuconazole, Fenfuram, Fenitropan, Fenpiclonil, Fenpropidin, Fenpropi- 
morph, Fentinacetate, Fentinhydroxyd, Ferbam, Ferimzone, Fluazinam, Fludioxonil, 
Fluoromide, Fluquinconazole, Flusilazole, Flusulfamide, Flutolanil, Flutriafol, Folpet, 
20 Fosetyl-Aluminium, Fthalide, Fuberidazol, Furalaxyl, Funnecyclox, 
Guazatine, 

Hexachlorobenzol, Hexaconazol, Hymexazol, 

Imazalil, Imibenconazol, Iminoctadin, Iprobenfos (IBP), Iprodion, lsoprothiolan, 
Kasugamycin, Kupfer-Zubereitungen, wie: Kupferhydroxid, Kupfernaphthenat, 
25 Kupferoxychlorid, Kupfersulfat, Kupferoxid, Oxin-Kupfer and Bordeaux-Mischung, 
Mancopper, Mancozeb, Maneb, Mepanipyrim, Mepronil, Metalaxyl, Metconazol, 
Methasulfocarb, Methfuroxam, Metiram, Metsulfovax, Myclobutanil, 
Nickeldimethyldithiocarbamat, Nitrothal-isopropyl, Nuarimol, 
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Ofurace, Oxadixyl, Oxamocarb, Oxycarboxin, 

Pefurazoat, Penconazol, Pencycuron, Phosdiphen, Pimaricin, Piperalin, Polyoxin, Pro- 
benazol, Prochloraz, Procymidon, Propamocarb, Propiconazole, Propineb, 
Pyrazophos, Pyrifenox, Pyrimethanil, Pyroquilon, 
5 Quintozen (PCNB), 

Schwefel und Schwefel-Zubereitungen, 

Tebuconazol, Tecloftalam, Tecnazen, Tetraconazol, Thiabendazol, Thicyofen, Thio- 
phanat-methyl, Thiram, Tolclophos-methyl, Tolylfluanid, Triadimefon, Triadimenol, 
Triazoxid, Trichlamid, Tricyclazol, Tridemorph, Triflumizol, Triform, Triticonazol, 
10 Validamycin A, Vinclozolin, 
Zineb, Ziram 

Bakterizide: 

Bronopol, Dichlorophen, Nitrapyrin, Nickel Dimethyldithiocarbamat, Kasugamycin, 
Octhilinon, Furancarbonsaure, Oxytetracyclin, Probenazol, Streptomycin, Tecloftalam, 
15 Kupfersulfat und andere Kupfer-Zubereitungen. 

Insektizide / Akarizide / Nematizide: 

Abamectin, Abamectin, Acephat, Acrinathrin, Alanycarb, Aldicarb, Alphamethrin, 
Amitraz, Avermectin, AZ 60541, Azadirachtin, Azinphos A, Azinphos M, Azocyclo- 
tin, 

20 Bacillus thuringiensis, 4-Bromo-2-(4-chlorphenyl)-l-(ethoxymethyl)-5-(trifluorome- 
thyl)-lH-pyrrole-3-carbonitrile, Bendiocarb, Benfuracarb, Bensultap, Betacyluthrin, 
Bifenthrin, BPMC, Brofenprox, Bromophos A, Bufencarb, Buprofezin, Butocarboxin, 
Butylpyridaben, 

Cadusafos, Carbaryl, Carbofiiran, Carbophenothion, Carbosulfan, Cartap, Chlo- 
25 ethocarb, Chlorethoxyfos, Chloretoxyfos, Chlorfenvinphos, Chlorfluazuron, Chlor- 
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mephos, N-[(6-Chloro-3-pyridinyl)-methyl]-N , -cyano-N-methyl-ethanimidamide, 
Chlorpyrifos, Chlorpyrifos M, Cis-Resmethrin, Clocythrin, Clofentezin, Cyanophos, 
Cycloprothrin, Cyfluthrin, Cyhalothrin, Cyhexatin, Cypennethrin, Cyromazin, 
Deltamethrin, Demeton M, Demeton S, Demeton-S-methyl, Diafenthiuron, Diazinon, 
5 Dichlofenthion, Dicblorvos, Dicliphos, Dicrotophos, Diethion, Diflubenzuron, 
Dimethoat, 

Dimethylvinphos, Dioxathion, Disulfoton, 

Edifenphos, Emamectin, Esfenvalerat, Ethiofencarb, Ethion, Ethofenprox, 

Ethoprophos, Etofenprox, Etrimphos, 
10 Fenamiphos, Fenazaquin, Fenbutatinoxid, Fenitrothion, Fenobucarb, Fenothiocarb, 

Fenoxycarb, Fenpropathrin, Fenpyrad, Fenpyroximat, Fenthion, Fenvalerate, Fiprontl, 

Fluazinam, Fluazuron, Flucycloxuron, Fiucythrinat, Flufenoxuron, Flufenprox, 

Fluvalinate, Fonophos, Formothion, Fosthiazat, Fubfenprox, Furathiocarb, 

HCH, Heptenophos, Hexaflumuron, Hexythiazox, 
15 Imidacloprid, Iprobenfos, Isazophos, Isofenphos, Isoprocarb, Isoxathion, Ivemectin, 

Lamda-cyhalothrin, Lufenuron, 

Malathion, Mecarbam, Mervinphos, Mesulfenphos, Metaldehyd, Methacrifos, Metha- 
midophos, Methidathion, Methiocarb, Methomyl, Metolcarb, Milbemectin, Mono- 
crotophos, Moxidectin, 
20 Naled, NC 184, Nitenpyram 

Omethoat, Oxamyl, Oxydemethon M, Oxydeprofos, 

Parathion A, Parathion M, Permethrin, Phenthoat, Phorat, Phosalon, Phosmet, Phos- 
phamdon, Phoxim, Pirimicarb, Pirimiphos M, Primiphos A, Profenofos, Profenophos, 
Promecarb, Propaphos, Propoxur, Prothiofos, Prothiophos, Prothoat, Pymetrozin, 
25 Pyrachlophos, Pyraclofos, Pyraclophos, Pyradaphenthion, Pyresmethrin, Pyrethrum, 
Pyridaben, Pyrimidifen, Pyriproxifen, 
Quinalphos, 

Salithion, Sebufos, Silafluofen, Sulfotep, Sulprofos, 
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Tebufenozide, Tebufenpyrad, Tebupirimphos, Teflubenzuron, Tefluthrin, Temephos, 
Terbam, Terbufos, Tetrachlorvinphos, Thiafenox, Thiodicarb, Thiofanox, Thiome- 
thon, Thionazin, Thuringiensin, Tralomethrin, Triarathen, Triazophos, Triazuron, 
Trichlorfon, Triflumuron, Trimethacarb, 
5 Vamidothion, XMC, Xylylcarb, YI 5301 / 5302, Zetamethrin. 

Auch eine Mischung mit anderen bekannten WirkstofFen, wie Herbiziden oder mit 
Dungemitteln und Wachstumsregulatoren ist moglich. 

Die Wirkstoffe konnen als solche, in Form ihrer Formulierungen oder den daraus be- 
reiteten Anwendungsformen, wie gebrauchsfertige Losungen, Suspensionen, Spritz- 
pulver, Pasten, losliche Pulver, Staubemittel und Granulate angewendet werden. Die 
Anwendung geschieht in ublicher Weise, zJB. durch Giefien, Verspritzen, Verspru- 
hen, Verstreuen, Verstauben, Verschaumen, Bestreichen usw. Es ist ferner moglich, 
die Wirkstoffe nach dem Ultra-Low-Volume-Verfahren auszubringen oder die 
WirkstofFzubereitung oder den Wirkstoff selbst in den Boden zu injiaeren. Es kann 
auch das Saatgut der Pflanzen behandelt werden. 

Bei der Behandlung von Pflanzenteilen konnen die Wirkstoffkonzentrationen in den 
Anwendungsformen in einem grdBeren Bereich variiert werden: 

Sie Iiegen im allgemeinen zwischen 1 und 0,0001 Gew.-%, vorzugsweise zwischen 
0,5 und 0,001 Gew.-%. 

20 Bei der Saatgutbehandlung werden im allgemeinen Wirkstoffmengen von 0,001 bis 
50 g je Kilogramm Saatgut, vorzugsweise 0,01 bis 10 g benotigt. 

Bei der Behandlung des Bodens sind Wirkstoffkonzentrationen von 0,00001 bis 0,1 
Gew.-%, vorzugsweise von 0,0001 bis 0,02 Gew.-% am Wirkungsort erforderiich. 
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Herstellunesbeispiele: 
Beispiel 1 




1,8 g (25 mMol) Hydroxylamin-Hydrochlorid werden bei 20°C in 20 ml Methanol 
5 vorgelegt und langsam mit einer Losung von 3,3 g Kaliumhydroxid (86%ig) in 20 ml 
Methanol versetzt. AnschlieBend werden 4,0 g (12,8 mMol) a-Methoximino-a-[2-(2- 
methyl-phenoxy-methyl)-phenyl]-essigsaure-methylesterportionsweise dazu gegeben 
und das Reaktionsgemisch wird dann bis zum Ende der Umsetzung (dunnschicht- 
chromatographische Kontrolle) bei 40°C geruhrt. Dann werden zunachst 1,7 g (12,8 
10 mMol) Kaliumcarbonat und anschlieBend 10,8 g (59 mMol) 1,2-Dibrom-ethan zur 
Reaktionsmischung gegeben. DieMischung wird dann 12 Stunden bei 65°C geruhrt, 
anschlieBend auf 20°C abgekuhlt und filtriert. Das Filtrat wird im Wasser- 
strahlvakuum eingeengt und der Riickstand durch Saulenchromatographie an Kiesel- 
gel (Toluol/Aceton, Vol.: 9:1) gereinigt. 

15 Man erhalt 1,4 g (33% der Theorie) 3-{a-Methoximino-a-[2-(2-methyl-phenoxy- 
methy l)-pheny l]-methy 1 } -5 ,6-dihydro- 1 ,4,2-dioxazin. 



Brechungsindex n D 2 =1,5705. 
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Analog Beispiel 1 sowie entsprechend der allgemeinen Beschreibung der erfindungs- 
gemaOen Hersteliungsverfahren konnen beispielsweise auch die in der nachstehenden 
Tabelle 1 aufgefuhrten Verbindungen der Formel (I) hergestellt werden. 
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Die in der Tabelle 1 als Beispiel 60 aufgefuhrte Verbindung kann beispielsweise wie 
folgt hergestellt werden: 




Zu einer Mischung aus 1,5 g (6 mmol) 3-[a-Methoximino-a-(2-hydroxy-phenyl)- 
5 methyl]-5,6-dihydro-l ,4,2-dioxazin, 0,9 g (6 mmol) 4,6-Dichlor-pyrimidin und 30 ml 
N,N-Dimethyl-formamid werden unter Eiskiihlung 0,3 g (6 mmol) einer 6o%igen 
Natriumhydrid-Suspension in WeiBol gegeben. Nach Entfernen des Eisbads wird das 
Reaktionsgemisch 15 Stunden bei 20°C geriihrt. Dann wird im Olpumpenvakuum 
eingeengt, der Riickstand in Essigsaure-ethylester aufgenommen, mit Wasser 
10 gewaschen, mit Natriumsulfat getrocknet und filtriert. Vom Filtrat wird das 
Losungsmittel im Wasserstrahlvakuum sorgfaltig abdestilliert. 

Man erhalt 1,9 g (86% der Theorie) 3-{a-Methoximino-a-[2-(6-chlor-pyrimidin-4-yl- 
oxy)-phenyl]-methyl}-5,6-dihydro-l,4,2-dioxazin als oligen Riickstand. 



WO 95/04728 



- 104 - 



PCTJEP94/02533 



Die in der Tabelle 1 als Beispiel 61 aufgefuhrte Verbindung kann beispielsweise wie 
folgt hergestellt werden: 



CN 




Eine Mischung aus 0,3 g (0,9 mmol) 3-{a-MethoximincHa-[2-(6-cUor-pyrimidin«4- 
5 yl-oxy^phenylJ-methylJ-S^-dihydrcHl^^-dioxazin, 0,1 g (0,9 mmol) 2-Hydroxy- 
benzonitril, 0,1 g (0,9 mmol) Kaliumcarbonat, einer Spatelspitze Kupfer(I)-chlorid 
und 5 ml N,N-Dimethyl-formamid wird bei 100°C 15 Stunden geruhrt. Dann wird im 
Olpumpenvakuum eingeengt, der Ruckstand in Essigsaure-ethylester aufgenommen, 
mit Wasser gewaschen, mit Natriumsulfat getrocknet und filtriert. Das Filtrat wird 
10 eingeengt und der Ruckstand durch Saulenchromatographie an Kieselgel (mit 
Hexan/Aceton, Vol.: 7:3) gereinigt. 

Man erhalt 0,3 g (81% der Theorie) 3-{a-Methoximino-a-[2-(6-(2-cyano-phenoxy)- 
pyrimidin-4-yl-oxy)-phenyl]-methyl}-5,6-dihydro-l,4,2-dioxa2in vom Schmelzpunkt 
82°C. 
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Die in der Tabelle 1 als Beispiel 58 aufgefuhrte Verbindung kann beispielsweise wie 
folgt hergestellt werden: 



EineMischung aus 0,5 g (2 mmol) 3-[a-Methoximino-a-(2-hydroxy-phenyl)-methyl]- 
5,6-dihydro-l,4,2-dioxazin, 0,3 g (2,2 mmol) 2-Methyl-benzylcbiorid, 0,4 g (2,5 
mmol) Kaliumcarbonat und 10 ml Acetonitril wird 15 Stunden unter RuckfluB er- 
bitzt. Dann wird eingeengt, der Ruckstand in Methylenchlorid aufgenommen, mit 
Wasser gewaschen, mit Natriumsulfat getrocknet mid filtriert. Vom Filtrat wird das 
Ldsungsmittel im Wasserstrahlvakuum sorgfaltig abdestilliert 

Man erhalt 0,4 g (59% der Theorie) 3-{a-Methoximino-a-[2-(2-methyl-benzyloxy)- 
phenyl]-methyl}-5,6-dihydro-l,4,2-dioxazin vom Schmelzpunkt 142°C. 
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Die gemafi Beispiel 1 erhaltliche Verbindung kann beispielsweise auch wie folgt 
hergestellt werden: 




°,75 g (2,4 mMol) 3-[a-Methoximino^-(2-bromme%l-phenyl>methyl]«5,6-dihydr^ 
1,4,2-dioxazin und 0,70 g (6,4 mMol) 2-Methyl-phenol werden in 15 ml Dimethyl- 
formamid gelost und nach AbkQhlen der Mischung auf -10°C werden 0,21 g (7,0 
mMol) Natriumhydrid (80%ig) langsam dazugegeben. Nach Entfernen des Kuhlbades 
wird das Reaktionsgemisch 14 Stunden bei maximal 25°C geriihrt und anschlieflend 
auf etwa das doppelte Volumen Wasser gegossen. Nach Schiitteln mit 
Essigsaureethylester wird die organische Phase abgetrennt, mit 2N-Natronlauge 
gewaschen, mit Natriumsulfat getrocknet und filtriert Vom Filtrat wird das 
Losungsmittel unter vermindertem Druck sorgfaltig abdestilliert 

Man erhalt 0,40 g (49% der Theorie) 3-{a-Methoximino-a-[2-(2.methyl-phenoxy-me- 
thyl)-phenyl]-methyI}-5,6-dihydro-l,4,2-dioxazin (Brechungsindex: n£° = 1,5705). 
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Die in der Tabelle 1 als Bei spiel 19 aufgefiihrte Verbindung kann beispielsweise wie 
folgt hergestellt werden: 




0,20 g (0,56 mMol)N-(2-Hydroxy-ethoxy)-a-methoxiinino-a-[2-(2,4-dimethyl-phen- 
5 oxy-methyl)-phenyl]-acetamid werden in 3 ml Chloroform gelost imd bei 0°C mit 
0,25 g (1,76 mMol) Phosphor(V)-oxid versetzt. Das Reaktionsgemisch wird eine 
Stunde bei 20°C und dann 4 Stunden unter RuckfluO geruhrt, anschiieBend auf etwa 
das doppelte Volumen Wasser gegossen imd geschuttelt. Nach Abtrennen der 
organischen Phase wird die waBrige Phase dreimal mit Chloroform nachextrahiert. 
10 Die vereinigten organischen Extrakte werden mit Magnesiumsulfat getrocknet, dann 
eingeengt und durch Saulenchromatographie (Kieselgel; Toluol/Aceton, 10:1) 
gereinigt. 

Man otialt 84 mg (42% der Theorie) 3-{a-Methoximino-a-[2-(2,4-dimethyl-phenoxy- 
methyl)-phenyl]-methyl }-5,6-dihydro- 1 ,4,2-dioxazin. 

15 l H-NMR (D 6 -DMSO, 5): 4,87; 3,84; 4,38; 4,10 ppm. 
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Ausgangsstoffe der Forme! (IW. 



Beispiel QV-1) 




OH 



9,0 g (28 mmol) 3-[a-MethoximinoHX-(2-tetrahydropyran-2-yl-oxy)-benzyl]-5,6- 



90 ml Methanol 15 Stunden bei 20°C geruhrt Die Mischung wird dann im Wasser- 
strahlvakuum eingeengt, der Ruckstand in Methylenchlorid aufgenommen und 
filtriert. Das Filtrat wird im Wasserstrahlvakuum eingeengt und der Ruckstand durch 
Saulenchromatographie an Kieselgel (mit Hexan/Aceton, Vol.: 7:3) gereinigt. 

10 Man erhalt als 1. Fraktion 0,6 g (9% der Theorie) Z-{3-[a-Methoximino-a-(2- 
hydroxy-phenyl)-methyl]-5,6-dihydro-l,4,2-dioxaan} als amorphes Produkt und als 
2. Fraktion 3,3 g (50% der Theorie) E-{3-[a-MethoximincKX-(24iydroxy-phenyl)- 
methyl]-5,6-dihydro-l,4,2-dioxazin} vom Schmelzpunkt 153°C. 



5 



dihydro-l,4,2-dioxazin werden mit 1,8 g Ionenaustauscher "Lewatit SPC 108" in 
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Ausgangsstoffe der Formel (IX): 
Beispiel (IX- 1) 




Zu 6,8 g (98 mmol) Hydroxylamin-Hydrochlorid in 290 ml Methanol werden 13,9 
5 g (21 1 mmol) einer 85%igen wassrigen Kdiumhydroxid-Losung und 17 g (58 mmol) 
a-Methoximino-a-(2-tetrahy^ ge- 
geben imd die Mischung wird eine Stunde bei 40°C geriihrt. Dann werden 7,7 g (56 
mmol) Kaliumcarbonat dazu gegeben und 42,5 g (226 mmol) 1,2-Dibrom-ethan zuge- 
tropft. Die Mischung wird dann 15 Stunden unter RuckfluB erhitzt und anschlieBend 
10 im Wasserstrahlvakuum eingeengt Der Ruckstand wird in Methyl enchlorid aufge- 
nommen, mit Wasser gewaschen, mit Natriumsulfat getrocknet und filtriert. Das 
Filtrat wird eingeengt und der Ruckstand durch Saulenchromatographie an Kieselgel 
(mit Hexan/Aceton, Vol.: 7/3) gereinigt. 

Man erhalt 9,0 g (49% der Theorie) 3-[a-Methoximino-a-(2-tetrahydropyran-2-yl- 
15 oxy)-benzyl]-5,6-dihydro-l,4,2-dioxazin als oliges Produkt. 
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Ausgangsstoffe der Formel (XV 



Beispiel fX-0 




^ Nnv OCH 3 



OCH 3 



203 g (1,81 mol) Kalium-t-butylat werden in 2 Liter t-Butanol vorgelegt und zu 
5 dieser Losung werden 564 g (4,93 mol) t-Butyl-nitrit und 41 1 g (1,64 mol) 2-Tetra- 
hydropyranyloxy-phenylessigsaure-methylester - gelost in 500 ml t-Butanol - tropfen- 
weise gegeben. Nach 90 Minuten werden 350 g (2,47 mol) Methyliodid zugetropft 
und die Mischung wird 15 Stunden bei 20°C geriihrt. Dann wird im Wasserstrahl- 
vakuum eingeengt, der Riickstand in Methyl-t-butylether aufgenommen mit Natrium- 
10 sulfat getrocknet und filtriert. Der Ruckstand wird durch Digerieren mit Diethylether 
zur Kristallisation gebracht und das Produkt wird durch Absaugen isoliert 

Man erhalt 69,3 g (15% der Theorie) a-Methoximino-a-(2-tetrahydropyran-2-yl-oxy- 
phenyl>essigsaure-methylester vom Schmelzpunkt 79°C. 
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Ausgangsstoffe der Formel (XIV 
Beispiel (XI~n 




Eine Mischung aus 500 g (3,0 mol) 2-Hydroxy-phenylessigsaure-methylester, 506 
5 g (6,0 mol) 3,4-Dihydro-pyran, einer Spatelspitze p-Toluol-sulfonsaure und 2,5 Liter 
Tetrahydrofiiran wird 15 Stunden bei 20°C geriihrt, dann mit eiskalter 10%iger 
wassriger Kaliumhydroxid-Losung verriihrt, mit Natriumsulfat versetzt und filtriert. 
Vom Filtrat wird das Losungsmittel im Wasserstrahlvakuum sorgfaltig abdestilliert. 



Man erhalt 698 g (99% der Theorie) 2-Tetrahydropyranyloxy-phenylessigsaure- 
10 methylester als oligen Riickstand. 
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Auseangsstoffe der Form el (VI) : 



Beispiel (VI-1) 



Br 
I 




0,50 g (2 ? 13 mMol) 3-[a-Methoximino^-(2-methyl-phenyl)^^ 
5 1,4,2-dioxazin und 0,57 g (3,2 mMol) N-Brom-succinimid werden in 10 ml 
Tetrachlonnethan vorgelegt und nach Zugabe von 200 mg Azoisobutyronitril 4 
Stunden unter Ruckflufi erhitzt. Nach Zugabe von weiteren 0,57 g (3,2 mMol) N- 
Brom-succinimid wird das Gemisch eine weitere Stunde unter RuckfluB erhitzt. 
AnschlieBend wird abgekuhlt, filtriert, das Filtrat eingeengt und der Ruckstand 
10 chromatographiert (Kieselgel; Toluol/Aceton, 10:1). 



Man erhalt 20 mg (30% der Theorie) 3-[a-Methoximino-a-(2-brommethyl-phenyl)- 

methyl]-5,6-dihydro-l,4,2-dioxazin. 

] H-NMR (CDC1 3 , 5): 4,4 ppm. 
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Aussanesstoffe der Formel fXTIIV 
Beispiel (XIII- 1) 




19,6 g (0,283 Mol) Hydroxylamin-hydrochlorid werden in 150 ml Methanol 
5 vorgelegt und langsam mit einer Losung von 36,9 g (0,565 Mol) Kaliumhydroxid 

(86%ig) in 150 ml Methanol versetzt Dann werden 30 g (0,145 Mol) a- 

Methoximino-a-(2-methyl-phenyl)-essigsaure-methylester portionsweise dazugegeben. 

Das Gemisch wird 3 Stunden bei 50°C geruhrt. Anschliefiend werden faei 20°C 20 g 

(0,145 Mol) Kaliumcaibonat imd 122 g (0,65 Mol) 1,2-Dibrom-ethan dazugegeben 
10 und die Reaktionsmischung 17 Stunden bei 65°C geruhrt. Nach dem Abkuhlen wird 

abgesaugt, das Filtrat eingeengt und der Ruckstand chromatographiert (Kieselgel; 

Toluol/ Aceton, 15:1). 



Man erhalt 15,2 g (45% der Theorie) 3-[a-Methoximino-a-(2-methyl-phenyl)- 
methyl]-5,6-dihy dro- 1 ,4,2-dioxazin. 
15 ] H-NMR (CDC1 3 , 5): 2,2 ppm. 
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Auseangsstoffe der F ormel (XIV). 
Beispiel (XJV-1) 




187,5 g (1,673 Mol) Kalium-t-butylat werden in 1875 ml t-Butanol gelost. Hierzu 
5 werden 471,5 g (4,57 Mol) t-Butylnitrit und 250 g (1,525 Mol) 2-Methyl-phenyl- 
essigsaure-methylester - gelost in 500 ml t-Butanol - so eindosiert, daB die Innentem- 
peratur 50°C nicht ubersteigt. Das Gemisch wird 90 Minuten bei 20°C bis 30°C ge- 
riihrt. Dann werden 326,5 g (2,3 Mol) Methyliodid tropfenweise dazugegeben und 
die Reaktionsmischung wird 14 Stunden bei 20°C geriihrt. AnschlieBend wird das 
10 Losungsmittel im Wasserstrahlvakuum abdestilliert, der Riickstand in 2 Liter Wasser 
aufgenommen und dreimal mit Essigsaureethylester extrahiert. Die vereinigten orga- 
nischen Phasen werden uber Natriumsulfat getrocknet und filtriert. Das Filtrat wird 
eingeengt, der Ruckstand in 250 ml Isopropanol aufgenommen und bei RiickfluB bis 
zur Triibung mit Wasser versetzt. 

15 Nach Abkiihlen auf 0°C und 60 Minuten Ruhren wird das kristallin angefallene 
Produkt durch Absaugen isoliert. 

Man erhalt 84,5 g (27% der.Theorie) a-Methoximino-a-(2-methyl-phenyl)-essig- 
saure-methyl ester vom Schmelzpunkt 53°C. 



] H-NMR (CDC1 3 , 5): 2,19 ppm. 
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Ausgangsstoffe der Form el (VIII): 
Beispiel fVIII-n 




I 



OCH 2 CH 2 OH 

0,8 g (2,36 mMol) a-Methoximino^-[2^2,4-dimethylph^^ 

5 saurechlorid werden in 10 ml Tetrahydrofiiran gelost imd mit 0,26 g (2,6 mMol) Tri- 
ethylamin versetzt. Dann werden bei 0°C 0,25 g (2,6 mMol) 0-(2-Hydroxy-ethyl)-hy- 
droxylamin, gelost in 10 ml Tetrahydrofiiran zugetropft. Die Reaktionsmischung wird 
2 Stunden bei 20°C geriihrt, dann auf Wasser gegossen und mit Essigsaureethylester 
extrahiert. Die Extraktionslosung wird mit Magnesiumsulfat getrocknet, eingeengt 

10 und chromatographiert (Kieselgel; Toluol/Aceton, 10:1). 

Man erhalt 0,4 g (50% der Theorie) N-(2-Hydroxy-ethoxy)-a-methoximino-a-[2-(2,4- 
dimethyl-phenoxy-methyl)-phenyl]-acetamid. 



l H-NMR (CDCI 3> 5): 3,65; 3,90; 9,15 ppm. 
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Ausgangsstoffe der Form el (XV): 
Beispiel fXV-0 




0,93 g (2,95 mMol) a-MethoximinoH3t-[2-(2,4-dimethyl-phenoxy-methyl)-phenyl]- 
5 essigsaure werden mit 4,0 g (2,9 mMol) Thionylchlorid und 50 mg Dimethyl- 
fonnamid vermischt und die Mischung wird 30 Minuten unter RiickfluB geriihrt. 
Dann werden die leichter fliichtigen Komponenten unter vennindertem Druck 
sorgfaltig abdestilliert. 



Man erhalt 0,95 g a-MethoximincKx-[2-(2,4-dimethyl-phenoxy-methyl)-phenyl]-essig- 
10 saurechlorid als oligen Ruckstand. 
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Beisoiel (XV-2) 




2,0 g (6,1 mMol) a-MethoximbcKX-{2«(2,4-dimethyl-phenoxy-m 
saure-methylester werden in 20 ml Isopropanol gelost und mit 30 ml lN-Natronlauge 
5 versetzt. Die Mischung wird 14 Stunden bei 40°C geriihrt und dann auf Wasser ge- 
gossen. Dann wird mit 2N-Salzsaure auf pH 6 eingestellt und das kristallin 
angefallene Produkt durch Absaugen isoliert. 

Man erhalt 1,5 g (78% der Theorie) a-Methoximino-a-[2-(2,4-dimethyl-phenoxy-me- 
thyl)-phenyl]-essigsaure. 



10 ^-NMR (CDC1 3 , 5): 3,9; 4,85 ppm. 
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Anwendungsbei spi el e 
Beispiel A 

Pyrenophora teres-Test (Gerste) / protektiv 

Losungsmittel: 10 Gewichtsteile N-Methyl-pyrrolidon 

5 Emulgator: 0,6 Gewichtsteile Alkylarylpolyglykolether 

Zur Herstellung einer zweckmaBigen Wirkstoffzubereitung vermischt man 1 Ge- 
wichtsteil Wirkstoffmit den angegebenen Mengen Losungsmittel und Emulgator und 
verdunnt das Konzentrat mit Wasser auf die gewunschte Konzentration. 

Zur Prufung auf protektive Wirksamkeit bespriiht man junge Pflanzen mit der Wirk- 
10 stoffzubereitung taufeucht. Nach Abtrocknen des Spritzbelages werden die Pflanzen 
mit einer Konidiensuspension von Pyrenophora teres bespriiht. Die Pflanzen 
verbleiben 48 Stunden bei 20°C und 100 % relativer Luftfeuchtigkeit in einer 
Inkubationskabine. 

Die Pflanzen werden in einem Gewachshaus bei einer Temperatur von ca. 20°C und 
15 einer relativen Luftfeuchtigkeit von ca. 80 % aufgestellt. 

7 Tage nach der Inokulation erfolgt die Auswertung. 

In diesem Test zeigte beispielsweise die Verbindung gemaB Herstellungsbeispiel 1 
bei einer Aufwandmenge von 400 g/ha einen Wirkungsgrad von 100%. 
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Beispiel B 



Phytophthora-Test (Tomate) / systemisch 



Losungsmittel: 
Emulgator: 



4,7 Gewichtsteile Aceton 

0,3 Gewichtsteile Alkylarylpolyglykolether 



5 Zur Herstellung einer zweckmaBigen Wirkstoffzubereitung vermischt man 1 Ge- 
wichtsteil Wirkstoff mit den angegebenen Mengen Losungsmittel und Emulgator und 
verdunnt das Konzentrat mit Wasser auf die gewunschte Konzentration. 

Zur Priifimg auf systemische Eigenschaften wird die Wirkstoffzubereitung auf 
Einheitserde gegossen, in der sich junge versuchsbereite Pflanzen befinden. 3 Tage 
10 nach der Behandlung werden die Pflanzen mit einer waBrigen Sporensuspension von 
Phytophthora infestans inokuliert. 

•7-. 

Die Pflanzen werden in einer Inkubationskabine mit 100% relativer Luftfeuchtigkeit 
und ca. 20°C aufgestellt. 

3 Tage nach der Inokulation erfolgt die Auswertung. 

15 In diesem Test zeigte beispielsweise die Verbindung gemaB Herstellungsbeispiel 1 
bei einer Wirkstoffkonzentration von 100 ppm einen Wirkungsgrad von 58%. 
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Beispiel C 

Pyricularia-Test (Reis) / systemisch 

Losungsmittel: 12,5 Gewichtsteile Aceton 

Emulgator: 0,3 Gewichtsteile Alkylarylpolyglykolether 

5 Zur Herstellung einer zweckmaBigen Wirkstoffzubereitung vermischt man 1 Ge- 
wichtsteil Wirkstoff mit den angegebenen Mengen Losungsmittel und verdunnt das 
Konzentrat mit Wasser und der angegebenen Menge Emulgator auf die gewunschte 
Konzentration. 

Zur Priifung auf systemische Eigenschaften werden 40 ml der Wirkstoffzubereitung 
1 0 auf Einheitserde gegossen, in der junge Reispflanzen angezogen wurden. 7 Tage nach 
der Behandlung werden die Pflanzen mit einer waBrigen Sporensuspension von 
Pyricularia oryzae inokuliert. Danach verbleiben die Pflanzen in einem Gewachshaus 
bei einer Temperatur von 25°C und einer rel. Luftfeuchtigkeit von 100% bis zur 
Auswertung. 

15 4 Tage nach der Inokulation erfolgt die Auswertung des Krankheitsbefalls. 

In diesem Test zeigte beispielsweise die Verbindung gemaB Herstellungsbeispiel 1 
bei einer Aufwandmenge von 100 mg/100 ml einen Wirkungsgrad von 80%. 
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Patentanspruche 

1 . Azadioxacycloalkene der allgemeinen Formel (I), 




(I) 



in welcher 

5 A fur gegebenenfalls substituiertes Alkandiyl (Alkylen) steht, 

At fur jeweils gegebenenfalls substituiertes Arylen oder Heteroarylen 
steht, 

fur eine l-Alken-l,l-diyl-Gruppierung steht, die in 2-Position einen 
Rest R 1 enthait, oder fur eine 2-Aza-l-alken-l,l-diyl-Gnippierung 
steht, die in 2-Position einen Rest R 2 enthait, oder fur eine 3-Oxa- 
oder 3-Thia-l-propen-2,3-diyl-Gruppiening steht, die in 1 -Position 
einen Rest R 1 enthait, oder fur eine 3-Aza-l-propen-2,3-diyl- 
Gruppierung steht, die in 3-Position einen Rest R und in 1 -Position 
einen Rest R 1 enthait, oder fur eine l-Aza-l-propen-2,3-diyl- 
Gruppierung steht, die in 1 -Position einen Rest R 2 enthait, oder fur 
eine 3-Oxa- oder 3-Thia-l-aza-propen-2,3-diyl-Gruppierung steht, die 
in 1-Position einen Rest R 2 enthait, oder fur eine 1,3-Diaza-l-propen- 
2,3-diyl-Gruppierung steht, die in 3-Position einen Rest R und in 1- 
Position einen Rest R 2 enthait, oder fur eine gegebenenfalls 
substituierte Imino-Gruppierung ("Azamethylen", N-R 3 ) steht, 



E 

10 
15 



wobei 
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R fur Alkyl steht, 

R 1 fiir Wasserstoff, Halogen, Cyano oder fur jeweils 
gegebenenfalls substituiertes Alkyl, Alkoxy, Alkylthio, Alkyl- 
amino oder Dialkylamino steht, 

R 2 fur Wasserstoff, Amino, Cyano oder fur jeweils gegebenenfalls 
substituiertes Alkyl, Alkoxy, Alkylamino oder Dialkylamino 
steht, und 

R 3 fur Wasserstoff, Cyano oder fur jeweils gegebenenfalls 
substituiertes Alkyl, Alkenyl, Alkinyl, Cycloalkyl oder Cyclo- 
alkylalkyl steht, 

fur eine Einfachbindung, fur Sauerstoff, fur jeweils gegebenenfalls 
durch Halogen, Hydroxy, Alkyl, Halogenalkyl oder Cycloalkyl sub- 
stituiertes Alkandiyl, Alkendiyl, Oxaalkendiyl, Alkindiyl oder eine der 
nachstehenden Gruppierungen steht 

-Q-CQ-, -CQ-Q-, -CH 2 -Q-; -Q-CH r , -CQ-Q-CH 2 -, CH 2 -Q-CQ-, 
-Q-CQ-CH 2 -, -Q-CQ-Q-CH 2 -, -N=N-, -S(0) n -, -CH 2 -S(0) n -, -CQ-, 
-S(0) n -CH 2 -, -C(R 4 )=N-0-, -C(R 4 )=N-0-CH 2 -, -N(R 5 )-, 
-CQ-N(R 5 )-, -N(R 5 )-CQ-, -Q-CQ-N(R 5 )-, -N=C(R 4 )-Q-CH r , 
-CH 2 -0-N=C(R 4 )-, -N(R 5 )-CQ-Q-, -CQ-N(R 5 )-CQ-Q-, 
-N(R 5 )-CQ-Q-CH r , -CQ-CH 2 - oder -N=N-C(R 4 )=N-0-, 

wobei 



n 



fur die Zahlen 0, 1 oder 2 steht, 
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Q fur SauerstofF oder Schwefel steht, 

R 4 fur WasserstofF, Cyano oder jeweils gegebenenfalls sub- 
stituiertes Alkyl, Alkoxy, Alkylthio, Alkylamino, Dialkylamino 
oder Cycloalkyl steht, und 

R 5 fur WasserstofF, Hydroxy, Cyano oder jeweils gegebenenfalls 
substituiertes Alkyl, Alkoxy oder Cycloalkyl steht, und 

Z fur jeweils gegebenenfalls substituiertes Alkyl, Alkenyl, Alkinyl, 
Cycloalkyl, Aryl oder Heterocyclyl steht. 

Verbindungen der Fonnel (I) nach Anspruch 1, in welcher 

A fur gegebenenfalls durch Halogen oder durch Alkyl oder Halogenalkyl 
mit jeweils 1 bis 4 Kohlenstoffatomen substituiertes Alkandiyl mit 1 
bis 3 Kohlenstoffatomen steht, 

At fur jeweils gegebenenfalls substituiertes Phenylen oder Naphthylen 
oder fur Heteroarylen mit 5 oder 6 Ringgliedern, von denen 
mindestens eines fur SauerstofF, Schwefel oder Stickstoff steht und 
gegebenenfalls ein oder zwei weitere fur Stickstoff stehen, steht, 
wobei die moglichen Substituenten vorzugsweise aus der nach- 
stehenden Aufzahlung ausgewahlt sind: 

Halogen, Cyano, Nitro, Amino, Hydroxy, Formyl, Carboxy, Carb- 
amoyl, Thiocarbamoyl, jeweils geradkettiges oder verzweigtes Alkyl, 
Alkoxy, Alkylthio, Alkylsulfinyl oder Alkylsulfonyl mit jeweils 1 bis 
6 Kohlenstoffatomen, jeweils geradkettiges oder verzweigtes Alkenyl, 
Alkenyloxy oder Alkinyloxy mit jeweils 2 bis 6 Kohlenstoffatomen, 
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jeweils geradkettiges oder verzweigtes Halogenalkyl, Halogenalkoxy, 
Halogenalkylthio, Halogenalkylsulfiayl oderHalogenalkylsulfonyl mit 
jeweils 1 bis 6 Kohlenstoffatomen und 1 bis 13 gleichen oder ver- 
schiedenen Halogenatomen, jeweils geradkettiges oder verzweigtes 
Halogenalkenyl oder Halogenalkenyloxy mit jeweils 2 bis 6 Kohlen- 
stoffatomen und 1 bis 13 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen, 
jeweils geradkettiges oder verzweigtes Alkylamino, Dialkylamino, 
Alkylcarbonyl, Alkylcarbonyloxy, Alkoxycarbonyl, Alkylsulfonyloxy, 
Hydroximinoalkyl oder Alkoximinoalkyl mit jeweils 1 bis 6 Kohlen- 
stoffatomen in den einzelnen Alkylteilen, jeweils gegebenenfalls ein- 
fach oder mehrfach, gleich oder verschieden durch Halogen und/oder 
geradkettiges oder verzweigtes Alkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen 
und/oder geradkettiges oder verzweigtes Halogenalkyl mit 1 bis 4 
Kohlenstoffatomen und 1 bis 9 gleichen oder verschiedenen Halogen- 
atomen substituiertes, jeweils zweifach verkniipftes Alkylen oder 
Dioxyalkylen mit jeweils 1 bis 6 Kohlenstoffatomen, 

fur eine der nachstehenden Gruppierungen steht 

ii i H ii , 



worm 

Y fur Sauerstoff, Schwefel, Methylen (CH 2 ) oder Alkylimino (N- 
R) steht, 

R fur Alkyl mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen steht, 
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R 1 fur Wasserstoff, Halogen, Cyano oder fur jeweils gege- 
benenfalls durch Halogen, Cyano oder C r C 4 -Aikoxy 
substituiertes Alkyl, Alkoxy, Alkylthio, Alkylamino oder 
Dialkylamino mit jeweils 1 bis 6 Kohlenstoffatomen in den 
Alkylresten steht, 

R 2 fur Wasserstoff, Amino, Cyano oder fur j eweils gegebenenfalls 
durch Halogen, Cyano oder C 1 -C 4 -Alkoxy substituiertes Alkyl, 
Alkoxy, Alkylamino oder Dialkylamino mit jeweils 1 bis 6 
Kohlenstoffatomen in den Alkylresten steht, und 

R 3 fur Wasserstoff, Cyano oder fur jeweils gegebenenfalls durch 
Halogen, Cyano oder C r C 4 -Alkoxy substituiertes Alkyl, 
Alkenyl oder Alkinyl mit jeweils bis zu 6 Kohlenstoffatomen 
oder fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen, Cyano, 
Carboxy, C r C 4 -Alkyl oder C r C 4 -Alkoxy-carbonyl 
substituiertes Cycloalkyl oder Cycloalkylalkyl mit 3 bis 6 
Kohlenstoffatomen in den Cycloalkylteilen und gegebenenfalls 
1 bis 4 Kohlenstoffatomen im Alkylteil steht, 

fur eine Einfachbindung, fur Sauerstoff, fur jeweils gegebenenfalls 
durch Halogen, Hydroxy, C^Qj-Alkyl, C 1 -C 4 -Halogenalkyl oder C 3 - 
C 6 -Cycloalkyl substituiertes Alkandiyl, Alkendiyl, Oxaalkendiyl, 
Alkindiyl mit jeweils bis zu 4 Kohlenstoffatomen oder eine der nach- 
stehenden Gruppierungen steht 



-Q-CQ-, -CQ-Q-, -CH 2 -Q-; -Q-CH r , -CQ-Q-CH r , CH r Q-CQ-, 
-Q-CQ-CH r , -Q-CQ-Q-CH r , -N=N-, -S(0) n -, -CH r S(0) n -, -CQ-, 
-S(0) n -CH r , -C(R 4 )=N.O-, -C(R 4 )=N-0-CH r , -N(R 5 )-, 
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-CQ-N(R 5 )-, -N(R 5 )-CQ-> -Q-CQ-N(R 5 )-, -N<:(R 4 )-Q-CH 2 -, 
-CH r O-N=C(R 4 )-, -N(R 5 )-CQ-Q-, -CQ-N(R 5 )-CQ-Q-, 
-N(R 5 )-CQ-Q-CH r , -CQ-CH 2 - oder -N==N-C(R 4 )=N-0-, 

wobei 

n fur die Zahlen 0, 1 oder 2 steht, 
Q ftir Sauerstoff oder Schwefel steht, 

R 4 fur Wasserstoff, Cyano, fur gegebenenfalls durch Halogen, 
Cyano oder C r C 4 -Alkoxy substituiertes Alkyl, Alkoxy, Alkyl- 
thio, Alkylamino oder Dialkylamino mit jeweils 1 bis 6 
Kohlenstoffatomen in den Alkylgruppen oder fur jeweils ge- 
gebenenfalls durch Halogen, Cyano, Carboxy, C r C 4 -Alkyl 
oder C r C 4 -Alkoxy-carbonyl substituiertes Cycloalkyl mit 3 
bis 6 Kohlenstoffatomen steht, und 

R 5 fiir Wasserstoff, Hydroxy, Cyano oder fur gegebenenfalls 
durch Halogen, Cyano oder C r C 4 - Alkoxy substituiertes Alkyl 
mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen oder fiir gegebenenfalls durch 
Halogen, Cyano, Carboxy, C r C 4 -Alkyl oder Cl-C4-Alkoxy- 
carbonyi substituiertes Cycloalkyl mit 3 bis 6 Kohlenstoff- 
atomen steht, und 

fur gegebenenfalls durch Halogen, Cyano, Hydroxy, Amino, C r C 4 - 
Alkoxy, C r C 4 -Alkylthio, C r C 4 -Alkylsulfinyl oder C r C 4 -Alkyl- 
sulfonyl (welche jeweils gegebenenfalls durch Halogen substituiert 
sind) substituiertes Alkyl mit i bis 8 Kohlenstoffatomen, fur jeweils 
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gegebenenfalls durch Halogen substituiertes Alkenyl oder Alkinyl mit 
jeweils bis zu 8 Kohlenstoffatomen, fur jeweils gegebenenfalls durch 
Halogen, Cyano, Carboxy, Phenyl (welches gegebenenfalls durch 
Halogen, Cyano, C r C 4 -Alkyl, C r C 4 -Halogenalkyl, C r C 4 -Alkoxy 
oder C r C 4 -Halogenalkoxy substituiert ist), C r C 4 -Alkyl oder C r C 4 - 
Alkoxy-carbonyl substiuiertes Cycloalkyl mit 3 bis 6 Kohlenstoff- 
atomen, fur jeweils gegebenenfalls substituiertes Phenyl, Naphthyl 
oder (gegebenenfalls benzannelliertes) Heterocyclyl mit 5 oder 6 
Ringgliedern, von denen mindestens eines fur Sauerstoff, Schwefel 
oder Stickstoff und gegebenenfalls ein oder zwei weitere fur Stickstoff 
stehen, steht, wobei die moglichen Substituenten vorzugsweise aus der 
nachstehenden Aufzahlung ausgewahlt sind: 

Sauerstoff (als Ersatz fur zwei geminale Wasserstoffatome), Halogen, 
Cyano, Nitro, Amino, Hydroxy, Formyl, Carboxy, Carbamoyl, Thio- 
carbamoyl, jeweils geradkettiges oder verzweigtes Alkyl, Alkoxy, 
Alkylthio, Alkylsulfinyl oder Alkylsulfonyl mit jeweils 1 bis 6 
Kohlenstoffatomen, jeweils geradkettiges oder verzweigtes Alkenyl 
oder Alkenyloxy mit jeweils 2 bis 6 Kohlenstoffatomen, jeweils 
geradkettiges oder verzweigtes Halogenalkyl, Halogenalkoxy, 
Halogenalkylthio, Halogenalkylsulfinyl oder Halogenalkylsulfonyl mit 
jeweils 1 bis 6 Kohlenstoffatomen und 1 bis 13 gleichen oder ver- 
schiedenen Halogenatomen, jeweils geradkettiges oder verzweigtes 
Halogenalkenyl oder Halogenalkenyloxy mit jeweils 2 bis 6 Kohlen- 
stoffatomen und 1 bis 13 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen, 
jeweils geradkettiges oder verzweigtes Alkylamino, Dialkylamino, 
Alkylcarbonyl, Alkylcarbonyloxy, Alkoxycarbonyl, Alkylsulfonyloxy, 
Hydroximinoalkyl oder Alkoximinoalkyl mit jeweils 1 bis 6 Kohlen- 
stoffatomen in den einzelnen Alkylteilen, jeweils gegebenenfalls ein- 
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fach Oder mehrfach, gieich oder verschieden durch Halogen und/oder 
geradkettiges oder verzweigtes Alkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen 
und/oder geradkettiges oder verzweigtes Halogenalkyl mit 1 bis 4 
Kohlenstoffatomen und 1 bis 9 gleichen oder verschiedenen Halogen- 
atomen substituiertes, jeweils zweifach verknupftes Alkyien oder 
Dioxyalkylen mit jeweils 1 bis 6 Kohlenstoffatomen, Cycloalkyl mit 
3 bis 6 Kohlenstoffatomen, Heterocyclyl oder Heterocyclyl-methyl 
mit jeweils 3 bis 7 Ringgliedern, von denen jeweils 1 bis 3 gleiche 
oder verschiedene Heteroatome sind - insbesondere Stickstoff, Sauer- 
stoff und/oder Schwefel sowie jeweils gegebenenfalls im Phenylteil 
einfach oder mehrfach, gieich oder verschieden durch Halogen, 
Cyano, Nitro, Carboxy, Carbamoyl und/oder geradkettiges oder ver- 
zweigtes Alkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen und/oder geradkettiges 
oder verzweigtes Halogenalkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen und 1 
bis 9 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen und/oder gerad- 
kettiges oder verzweigtes Alkoxy mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen 
und/oder geradkettiges oder verzweigtes Halogenalkoxy mit 1 bis 4 
Kohlenstoffatomen und 1 bis 9 gleichen oder verschiedenen Halogen- 
atomen und/oder Alkylcarbonyl oder Alkoxy carbonyl mit jeweils bis 
zu 5 Kohlenstoffatomen substituiertes Phenyl, Phenoxy, Benzyl, 
Benzyloxy, Phenylethyl oder Phenylethyloxy. 

Verbindungen der Formel (I) nach Anspruch 1, in welcher 

A fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Methyl, Ethyl oder 
Trifluormethyl substituiertes Methylen oder Dimethylen (Ethan-1,2- 
diyl) steht 
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fur jeweils gegebenenfalls substituiertes ortho, meta- oder para- 
Phenylen, fur Furandiyl, Thiophendiyl, Pyrroldiyl, Pyrazoldiyl, 
Triazoldiyl, Oxazoldiyl, Isoxazoldiyl, Thiazoldiyl, Isothiazoldiyl, Oxa- 
diazoldiyl, Thiadiazoldiyl, Pyridindiyl, Pyrimidindiyl, Pyridazindiyl, 
Pyrazindiyl, 1,3,4-Triazindiyl oder 1,2,3-Triazindiyl steht, wobei die 
moglichen Substituenten insbesondere aus der nachstehenden Auf- 
zahlung ausgewahlt sind: 

Fluor, Chlor, Cyano, Methyl, Ethyl, Trifluormethyl, Methoxy, Ethoxy, 
Methylthio, Methylsulfinyl oder Methylsulfonyl, 



fur eine der nachstehenden Gruppierungen steht 



C 
II 

CH 



R 1 



V R 2 



'C 
II 

CH , 
*R 



N 



*N' 



X R 2 



worin 

Y ftir Sauerstoff, Schwefel, Methylen (CH 2 ) oder Alkylimino (N- 
R) steht, 

R fur Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i- oder s-Butyl steht, 

R 1 flir Wasserstoff, Fluor, Chlor, Brom, Cyano oder fur jeweils 
gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Cyano, Methoxy oder 
Ethoxy substituiertes Methyl, Ethyl, Propyl, Methoxy, Ethoxy, 
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Methylthio, Ethylthio, Methylamino, Ethylamino oder 
Dimethyl amino steht, 

R 2 fur WasserstofF, Amino, Cyano oder fur jeweils gegebenenfalls 
durch Fluor, Chlor, Cyano, Methoxy oder Ethoxy substituiertes 
Methyl, Ethyl, Methoxy, Ethoxy, Methylamino, Ethylamino 
oder Dimethylamino steht, und 

R 3 flir WasserstofF, Cyano oder fur jeweils gegebenenfalls durch 
Fluor, Cyano, Methoxy oder Ethoxy substituiertes Methyl, 
Ethyl n- oder i-Propyl, n-, i- oder s-Butyl, fur Allyl oder 
Propargyl oder fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, 
Cyano, Carboxy, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, Methoxy- 
carbonyl oder Ethoxy-carbonyl substituiertes Cyclopropyl, 
Cyclobutyl, Cyclopentyl, Cyclohexyl, Cyclopropylmethyl, 
Cyclobutylmethyl, Cyclopentylmethyl oder Cyclohexylmethyl 
steht, 

fur eine Einfachbindung, fur SauerstofF, fur jeweils gegebenenfalls 
durch Fluor, Chlor, Hydroxy, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, 
Trifluormethyl, Cyclopropyl, Cyclobutyl, Cyclopentyl oder Cyclohexyl 
substituiertes Methylen, Dimethylen (Ethan- 1,2-diyl), Ethen-l,2-diyl, 
Ethin-l,2-diyl oder eine der nachstehenden Gruppierungen 

-Q-CQ-, -CQ-Q-, -CH r Qs -Q-CH r , -CQ-Q-CH r , CH 2 -Q-CQ-, 
-Q-CQ-CH 2 -, -Q-CQ-Q-CH 2 -, -N=N-, -S(0) n -, -CH 2 -S(0) n -, -CQ-, 
-S(0) n -CH 2 -, -C(R 4 )=N-0-, -C(R 4 )=N-0-CH 2 -, -N(R 5 )-, 
-CQ-N(R 5 )-, -N(R 5 )-CQ-, -Q-CQ-N(R 5 )-, -N=C(R 4 )-Q-CH 2 -, 
-CH 2 -0-N=C(R 4 )-, -N(R 5 )-CQ-Q-, -CQ-N(R 5 >CQ-Q-, 
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-N(R 5 )-CQ-Q-CH r , -CQ-CH 2 - oder -N=N-C(R 4 )=N-0-, 
wobei 

n fur die Zahlen 0, 1 oder 2 steht, 
Q fur Sauerstoff oder Schwefel steht, 

R 4 fur Wasserstoff, Cyano, fur gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, 
Cyano, Methoxy oder Ethoxy substituiertes Methyl, Ethyl, n- 
oder i-Propyl, n-, i- oder s-Butyl, Methoxy, Ethoxy, Propoxy, 
Butoxy, Methylthio, Ethylthio, Propylthio, Butylthio, Methyl- 
amino, Ethylamino, Propylamino, Dimethyl amino oder 
Diethylamino oder fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, 
Chlor, Cyano, Carboxy, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, 
Methoxycarbonyl oder Ethoxy-carbonyl substituiertes Cyclo- 
propyl, Cyclobutyl, Cyclopentyl oder Cyclohexyl steht, und 

R 5 fur Wasserstoff, Hydroxy, Cyano oder fur jeweils gegebenen- 
falls durch Fluor, Chlor, Cyano, Methoxy oder Ethoxy sub- 
stituiertes Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t- 
Butyl oder fur gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Cyano, 
Carboxy, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, Methoxy-carbonyl 
oder Ethoxy-carbonyl substituiertes Cyclopropyl, Cyclobutyl, 
Cyclopentyl oder Cyclohexyl steht, und 

fur gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, Cyano, Hydroxy, 
Amino, Methoxy, Ethoxy, Methylthio, Ethylthio, Methylsulfinyl, 
Ethylsulfinyl, Methylsulfonyl, Ethylsulfonyl (welche jeweils ge- 
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gebenenfalls durch Fluor und/oder Chlor substituiert sind) substitu- 
iertes Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyl, fiir 
jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor oder Brom substituiertes 
Allyl, Crotonyl, 1 -Methyl-ally 1, Propargyl oder 1-Methyl-propargyl , 
fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, Cyano, Carboxy, 
Phenyl (welches gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Brom, Cyano, 
Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyl, Trifluonnethyl, 
Methoxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy, Difluormethoxy oder Trifluor- 
methoxy substituiert ist), Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, Methoxy- 
carbonyl oder Ethoxy-carbonyl substiuiertes Cyclopropyl, Cyclobutyl, 
Cyclopentyl oder Cyclohexyl , fur jeweils gegebenenfalls substitu- 
iertes Phenyl, Naphthyl, Furyl, Tetrahydrofuryl, Benzofuryl, Tetra- 
hy dropyranyl, Thienyl, Benzothienyl, Pyrrolyl, Dihydropyrrolyl, Tetra- 
hydropyrrolyl, Benzopyrrolyl, Benzodihydropyrrolyl, Oxazolyl, Benz- 
oxazolyl, Isoxazolyl, Thiazolyl, Benzthiazolyl, Isothiazolyl, 
Imidazolyl, Benzimidazolyl, Oxadiazolyl, Thiadiazolyl, Pyridinyl, 
Pyrimidinyl, Pyridazinyi, Pyrazinyl, 1,2,3-Triazinyl, 1,2,4-Triazinyl 
oder 1,3,5-Triazinyl steht, wobei die moglichen Substituenten vorzugs- 
weise aus der nachstehenden Aufzahlung ausgewahlt sind: 

Sauerstoff (als Ersatz fur zwei geminale Wasserstoffatome), Fluor, 
Chlor, Brom, Cyano, Nitro, Amino, Hydroxy, Formyl, Carboxy, Carb- 
amoyl, Thiocarbamoyl, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- oder 
t-Butyl, Methoxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy, Methylthio, Ethylthio, 
n- oder i-Propylthio, Methylsulfinyl, Ethylsulfinyl, Methylsulfonyl 
oder Ethylsulfonyl , Trifluonnethyl, Difluormethoxy, Trifluormethoxy, 
Difluormethylthio, Trifluormethylthio, Trifluormethylsulfinyl oder 
Trifluormethylsulfonyl , Methylamino, Ethylamino, n- oder i-Propyl- 
amino, Dimethylamino, Diethylamino, Acetyl, Propionyl, Acetyloxy, 
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Methoxycarbonyl.Ethoxycarbonyl, Methylsulfonyloxy, Ethylsulfonyl- 
oxy, Hydroximinomethyl, Hydroximinoethyl, Methoximinomethyl, 
Ethoximinomethyl, Methoximinoethyl oder Ethoximinoethyl; jeweils 
gegebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden durch 
Fluor, Chlor, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl substituiertes 
Trimethylen (Propan-l,3-diyl), Methylendioxy oder Ethylendioxy, 
Cyclopropyl, Cyclobutyl, Cyclopentyl oder Cyclohexyl, sowie jeweils 
gegebenenfalls im Phenylteil einfach oder mehrfach, gleich oder ver- 
schieden durch Fluor, Chlor, Brom, Cyano, Nitro, Carboxy, 
Carbamoyl, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyl, 
Trifluormethyl, Methoxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy, Difluormethoxy, 
Trifluormethoxy, Acetyl, Methoxycarbonyl oder Ethoxycarbonyl sub- 
stituiertes Phenyl, Phenoxy, Benzyl oder Benzyloxy. 

Verbindungen der Formel (I) nach Anspruch 1, in welcher 

A fur Dimethylen (Ethan- 1,2-diyl) steht, 

At fur ortho-Phenylen, Pyridin-2,3-diyl oder Thiophen-2,3-diyl steht, 



E fur eine der nachstehenden Gruppierungen steht 



C 

II II 
CH N 

X R 1 R 2 



wonn 



R l und R 2 jeweils fur Methoxy stehen, 
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G fur Sauerstoff, Methylen oder eine der nachstehenden 
Gruppierungen 

-CH 2 -0-, -0-CH r , -S(0) n -, -CH r S(0) n -, -S(0) n -CH 2 -, - 
C(R 4 )=N-0-, 0-N=C(R 4 K-C(R 4 )==N-O.CH r ,.N(R 5 ).oder - 
CH 2 -0-N=C(R 4 )- steht, 

wobei 

n fur die Zahlen 0, 1 oder 2 steht, 

R 4 fur Wasserstoff, Methyl oder Ethyl steht und 

R 5 fur Wasserstoff, Methyl oder Ethyl steht, und 

fur jeweils gegebenenfalls substituiertes Phenyl, Pyridinyi, Pyrimi- 
dinyl, Pyridazinyl, Pyrazinyl, 1,2,3-Triazinyl, 1,2,4-Triazinyl oder 
1,3,5-Triazinyl steht, wobei die moglichen Substituenten vorzugsweise 
aus der nachstehenden Aufzahlung ausgewahlt sind: 

Fluor, Chlor, Brom, Cyano, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- 
oder t-Butyl, Methoxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy, Methylthio, Ethyl- 
thio, n- oder i-Propylthio, Methylsulfinyl, Ethylsulfinyl, Methyl- 
sulfonyl oder Ethylsulfonyl, Trifluormethyl, Difluormethoxy, Trifluor- 
methoxy,Difluormethylthio,Trifluonne%ltto^ 
oderTrifluormethylsulfonyl, Methoxycarbonyl, Ethoxy carbonyl, Meth- 
oximinomethyl, Ethoximinomethyl, Methoximinoethyl, 
Ethoximinoethyl, jeweils gegebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich 
oder verschieden durch Fluor, Chlor, Methyl oder Ethyl substituiertes 
Methylendioxy oder Ethylendioxy, sowie jeweils gegebenenfalls im 



WO 95/04728 



- 135 - 



PCT/EP94/02533 



Phenylteil einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden durch 
Fluor, Chlor, Brom, Cyano, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- 
oder t-Butyl, Trifluormethyl, Methoxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy, 
Difluormethoxy oder Trifluormethoxy substituiertes Phenyl, Phenoxy, 
5 Benzyl oder Benzyloxy. 

5. Fungizide Mittel, gekennzeichnet durch einen Gehalt an mindestens einer 
Verbindung der Formel (I) gemaB Anspruch 1. 

6. Verfahren zur Bekampfiing von unerwunschten Pilzen, dadurch gekenn- 
zeichnet, dafi man Verbindungen der Formel (I) gemaB Anspruch 1 auf Pilze 

10 und/oder ihren Lebensraum einwirken laBt. 

7. Verfahren zur Herstellung von Azadioxacycloalkenen der allgemeinen Formel 
(I) nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB man 

(a) Carbonsaurederivate der allgemeinen Formel (II) 




(II) 



15 in welcher 

Ar, E, G und Z die oben angegebene Bedeutung haben, und 
R fur Alkyl steht, 

in einer ersten Stufe mit Hydroxylamin oder mit einem Hydrogen- 
halogenid hiervon, gegebenenfalls in Gegenwart eines Saureakzeptors 
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und gegebenenfalis in Gegenwart eines Verdunnungsmittels umsetzt 
und in situ, d.h. ohne Zwischenisolierung des Produktes der ersten 
Stufe, in einer zweiten Stufe mit disubstituierten Alkanen der 
allgemeinen Fonnel (III) 

X-A-X (HI) 
in welcher 

A die oben angegebene Bedeutung hat und 

X fur Halogen, Alkylsulfonyloxy oder Arylsulfonyloxy steht, 

gegebenenfalis in Gegenwart eines Saureakzeptors und gegebenenfalis 
in Gegenwart eines Verdunnungsmittels umsetzt, oder wenn man 

fur den Fall, daB in der Formel (I) G fur SauerstofF oder die Grup- 
pierung -CH 2 -0- steht und A, Ar, E und Z die in Anspruch 1 ange- 
gebene Bedeutung haben, 

Hydroxyarylverbindungen der allgemeinen Formel (IV), 




in welcher 



A, Ar und E die oben angegebene Bedeutung haben, 
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mit Verbindungen der allgemeinen Formel (V), 



Z-(CH 2 ) m -X 



(V) 



in welcher 

X und Z die oben angegebene Bedeutung haben und 
m fur die Zahlen 0 oder 1 steht, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Saureakzeptors und gegebenenfalls 
in Gegenwart eines Verdiinnungsmittels umsetzt und gegebenenfalls 
anschlieBend an der Gruppierung Z nach ublichen Methoden Sub- 
stitutionsreaktionen durchfuhrt, oder wenn man 

fur den Fall, daJJ in der Formel (I) G fur die Gruppierung -Q-CH 2 - 
steht und A, Ar, E und Z die oben angegebene Bedeutung haben, 

Halogenmethylverbindungen der allgemeinen Formel (VI) 



N-O 




(VI) 



in welcher 



A, Ar und E die oben angegebene Bedeutung haben und 



X 1 fur Halogen steht, 
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mit Verbindungen der allgemeinen Formel (VII) 

Z-Q-H (VII) 

) 

in welcher 

Q und Z die oben angegebene Bedeutung haben, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Saureakzeptors und gegebenenfalls 
in Gegenwart eines Verdunnungsmittels umsetzt, oder wenn man 

Hydroxyalkoxyamide der allgemeinen Formel (VIII) 




(VIII) 



in welcher 

10 a, Ar, E, G und Z die oben angegebenen Bedeutung haben, 

mit einem Wasser-entziehenden Mittel, gegebenenfalls in Gegenwart 
eines Verdunnungsmittels dehydratisierend cyclisiert 

8. Verwendung von Verbindungen der Formel (I) gemaB Anspruch 1 als 
Fungi zide. 

15 9. Verfahren zur Herstellung von fungiziden Mitteln, dadurch gekennzeichnet, 
daB man Verbindungen der Formel (I) gemaB Anspruch 1 mit Streckmitteln 
und/oder oberflachenaktiven StofFen vermischt. 
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INDUSTRIES PLC) 21. Oktober 1987 
in der Anmeldung erwahnt 
siehe das ganze Dokument 

EP.A.O 528 681 (SHI0N0GI SEIYAKU KABUSHIKI 
KAISHA) 24. Februar 1993 
siehe das ganze Dokument 

EP,A,0 056 161 (BAYER AG) 21. Juli 1982 
siehe das ganze Dokument, insbesondere 
Seiten 46, 47, Bei spiel 3, Seiten 52-54, 
Beispiele 21-23, 25-27, 31 und 35 
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)M Weiterc Vcroffentlichungcn and der Fortsetzung von Fcld C zu 
entnehmen 



m 



Siehe Anhang Patentfamilie 



* Besondere Kategohen von angegebenen Vcroffentlichungcn : T 

'A* VerdfiTentliehung, die den allgcmeincn Stand der Tcchnik definiert, 
aber nicht als besonders bedeutsam anzusehen ist 

E' al teres Dokument, das jedoch erst am oder nach dem intcrhationalen 

Anrneldedatum verofTentlicht worden ist «x' 

'L* Veroffentlichung, die geeignet ist* cinen Prioritatsanspruch zwcifdhaft cr- 
scheinen zu tasscn, oder durch die das VeroffcntJichungsdatum einer 
anderen im Recherchenbcn cht genanntcn Veroffentlichung belegt werden *y 
soli oder die aus ancm anderen besonderen Grund angegeben ist (wie 
ausgefuhrt) 

'O' Veroffentlichung, die stch auf cine mundlichc Offcnbarung, 

cine Bcnutzung, cine Ausstdlung oder andere Mafinahmen bene hi 

'P* Veroffentlichung, die vor dem intemationalen Anmcldedatum, aber nach . . , 
dem bcansprucfaten Prioritatsdatum vcroffcntlicht worden ist 



Spatere VcrorTcnUichung, die nach dem intcrnauonalcn Anmddcdatum 
oder dem Prioritatsdatum veroffentlicht worden ist und nut der 
Anmeldung nicht kollidiert, sondem nur zumVerstandnis des dcr 
Erfindung zugrundeliegenden Prinzips oder der ihr zugrunddicgenden 
Theorie angegeben ist 

VerofTentficmmg von besonderer Bedeutung; die beanspruchte 
kann allcin aufgrund dicser Vcroffaitlichung nicht als neu Oder auf 
criinderischer Tatigkeit beruhend betrachtet werden 
Veroffentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspnjchte Erfindung 
kann nicht als auf erfinderischer Tatigkeit beruhend betrachtet 
werden, wenn die Veroffentlichung rrat einer oder mchrcr en *iwj<a 
VerofTenUichungen dicser Katesorie in Vertrindung gcbracht wird und 
diese Vcrbindung fur einen Fachmann nahefaegend ist 
Veroffentlichung, die Mitgjied dersdben Patentfamilie ist 
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Absendedatum des intemationalen Rcchcrchcnbcn chts 
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INTERNATIONALER RECHERCHENBER1CHT 



Inter. nalcs Aktenzeichen 

PCT/EP 94/02533 



C(Fortseteung) ALS WESENTLICH ANGESEHENE U NTERLA GEN 



Kategorie* I Bczdchmmg der Veroffentlichung, so writ erfordcrlich unler Angabe der in Bctracht kommcndcn Tcile 



Bctr. Anspructa Nr. 



CHEMICAL ABSTRACTS, vol. 112, no. 11, 
12. Marz 1990, Columbus, Ohio, US; 
abstract no. 98566t, 
Seite 757 ; 

in der Anmeldung erwahnt 
siehe Zusammenfassung 

& JP.A.Ol 221 371 (H0KK0 CHEMICAL INDUSTRY 
CO., LTD.) 4. September 1989 

CHEMICAL ABSTRACTS, vol. 113, no. 1, 
2. Juli 1990, Columbus, Ohio, US; 
abstract no. 6381y, 
Seite 622 ; 

in der Anmeldung erwahnt 
siehe Zusammenfassung 

& JP.A.02 001 484 (H0KK0 CHEMICAL INDUSTRY 
CO., LTD.) 5. Januar 1990 
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INTERN ATIONALJlK KlL^rliLKUrliLrNDiLivi*~ii i 

Angaben zu VerdfTenilichui^n, die zur selben Patentfamilie gehdren 


Inter nales Aktenzdcben 

PCT/EP 94/02533 


Im Recherchenbertcht 
angefuhrtcs Patentdokumcnt 


Datum dcr 
VerdfTentitchung 


Mitgfied(er) dcr 
Patentfamilie 


Datum der 
Verdffentlichung 



EP-A-0242081 



21-10-87 



AU-B- 
AU-A- 
CA-A- 
CN-B- 
DE-D- 
DE-T- 
DE-D- 
DE-T- 
DK-B- 
EP-A- 
EP-A- 
ES-T- 
GB-A- 
GB-A- 
GB-A- 
GB-A- 
JP-A- 
SU-A- 
US-A- 
SU-A- 



609035 
7119687 
1297480 
1021720 
3789117 
3789117 
3789683 
3789683 
169268 
0391451 
0387923 
2052556 
2189485 
2223016 
2223017 
2226817 
62294657 
1665875 
5057146 
1598872 



22-10-87 
17-03-92 
04-08-93 

24- 03-94 
26-05-94 
01-06-94 

25- 08-94 

26- 09-94 

10- 10-90 
19-09-90 
16-07-94 
28-10-87 
28-03-90 
28-03-90 

11- 07-90 

22- 12-87 

23- 07-91 
15-10-91 
07-10-90 



EP-A-0528681 


24-02-93 


JP-A- 
AU-B- 
AU-A- 
US-A- 


5043533 
647654 
2111892 
5248687 


23- 02-93 

24- 03-94 

25- 02-93 
28-09-93 


EP-A-0056161 


21-07-82 


DE-A- 
AU-A- 
JP-A- 


3100728 
7917682 
57154161 


26-08-82 
22-07-82 
22-09-82 



JP-A-01221371 
JP-A-02001484 



04-09-89 



KEINE 



05-01-90 



KEINE 
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